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This study deals with the calculations of Cs-137 and Sr-90 fission
product release from the AVR-core during normal opération.
For this reason a computational model - up to now only used for
calculations of irradiation experiments - was adapted to the spécial
conditions of a multi-fuel cycle pebble bed reactor. Taking into
account the available transport data and the actual power and tempe-
rature history the time dépendant spécifie activity of the cooling
gas was computed during the opération period 1968 - 1975. In case of
Cs-137 the calculated and measured values correspond up to a factor
four. For Sr-90 the transport data and the transport mechanism by
dust require further examinations.
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Dièse Arbeit behandelt die Berechnung der Cs-137- und Sr-90-Spaltpro-
duktfreisetzung aus dem AVR-Core wdhrend des Normalbetriebes.
Ein bisher nur an Bestrahlungsexperimenten erprobtes Rechenmodell wurde
dazu den besonderen Bedingungen eines Mehrfachdurchlaufreaktors ange-
pafît. Mit den zur Verfugung stehenden Transportdaten wurde die zeit-
abhdngige spezifische KUhlgasaktivitdt wdhrend der Betriebszeit von
1968 - 1975 unter Beachtung der tatsâchlich gefahrenen Leistungs- und
Temperaturgeschichte errechnet.
Fur Cs-137 stimmen die errechneten und gemessenen Werte bis zu einem
Faktor 4 Uberein. Fur Sr-90 bedurfen die Transportdaten und der Trans-
portmechanismus durch Staub genauerer Untersuchung.
*) Dièse Arbeit entstand bei der Arbeitsgemeinschaft Versuchsreaktor
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1 EINLEITUNG
Die Forderungen nach einem wirtschaftlichen, die Ressourcen schonen-
den Einsatz der Primdrenergietrager Kohle, 01 und Gas, steigende
Uranpreise sowie ein geschdrftes offentliches Sicherheits- und Um-
weltbewuBtsein geben der weiteren Entwicklung des Hochtemperatur-
reaktors (HTR) ein besonderes Gewicht.
Als Vertreter eines fortgeschrittenen Reaktorsystems vereint er spar-
same Ausnutzung des eingesetzten Brennstoffes mit der Realisierung
hoher, d.h. wirtschaftlicher Kuhlgastemperaturen. Er zeichnet sich
durch ein ebenso breites Sicherheitspotential wie technologisches
Anwendungspotential aus /!/.
Dièse Vorzuge hat der AVR-Versuchsreaktor in zehnjdhrigem Betrieb
unter Beweis gestellt. Beispielhaft waren zu nennen die Steigerung
der Kuhlgastemperatur auf 950 C oder die eindrucksvolle Simulation
eines typischen HTR-Storfailes: Der Ausfall der Kernkuhlung mit
gleichzeitigem Versagen aller Abschalteinrichtungen. Daneben erreichte
der Reaktor die fUr eine Versuchsanlage ungewohnlich hohe mittlere
Zeitverfugbarkeit (1967 - 1976) von 78%.
Was die Ziele des AVR-Projektes anbelangt, so standen in den Anfangs-
jahren die Démonstration der Machbarkeit des Kugelhaufenkonzeptes
sowie ein ungestorter und sicherer Betrieb im Vordergrund. Der er-
folgreiche Demonstrationsbetrieb ermoglichte es, neue Entwicklungs-
ziele verstdrkt weiterzuverfolgen. Hierunter fallen die Massenerpro-
bung unterschiediicher Brennelementchargen und gezielte Versuche zur
Bestimmung des Spaltproduktfreisetzungs- und Ablagerungsverhaltens
aus einem HTR. Dièse Schwerpunktverlagerung ist die Antwort auf die
verschdrften sicherheitstechnischen und betrieblichen Anforderungen
an moderne Leistungsreaktoren, die auf eine weitere Reduzierung der
radiologischen Umweltbelastung hinzielen.
Unter dem Blickwinkel der weiteren HTR-Entwicklung in der Bundesre-
publik Deutschland, die sich neben der nuklearen ProzeBwdrme verstdrkt
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auf die Einkreisanlage mit Gasturbine (HHT-Projekt) konzentrieren
wird, kommt derartigen Versuchen eine besondere Bedeutung zu. Mit
ihnen konnen erstmals realistische Freisetzungs- und Ablagerungs-
messungen hinsichtlich der absoluten Spaltproduktfreisetzungsrate
und der intégral abgelagerten Spaltproduktmenge durchgefuhrt werden.
Daraus ergibt sich ein erster Ausblick auf die Kontamination von
Primàrkreislaufkomponenten und die zu erwartende Dosisleistung von
HTR-Anlagen.
Eine genauere Ermittlung der Spaltproduktfreisetzung kunftiger HTR-
Konzepte ist allein mit Hilfe von Rechenprogrammen moglich, die die
Besonderheiten der entsprechenden Entwurfe berucksichtigen. Die bis-
her an Bestrahlungsexperimenten erprobten Programme konnten jedoch
nicht fUr die Nachrechnung der coreintegralen AVR-Messungen einge-
setzt werden, da die komplexe AVR-Corestruktur nicht erfaBt wurde.
Mit der Erstellung eines hierflir geeigneten Rechenprogrammes und
dessen Einsatz bei der Nachrechnung der Caesium- und Strontiumfrei-
setzung aus dem AVR-Core konnen erstmals errechnete und gemessene
HTR-Freisetzungen gegenubergestellt werden.
Der Vergleich mit den MeBwerten gibt Hinweise auf die Giite des
Rechenmodells und der Basisdatensdtze sowie auf die Qualitdt der
bisher durchgefuhrten Konzeptstudien zur HTR-Spaltproduktfreiset-
zung.
In diesem Sinne soll die Arbeit einen Beitrag zur Verbesserung der
Freisetzungsrechnung kunftiger Hochtemperaturreaktoren liefern.
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2 AUFBAU DES AVR-FREISETZUNGSRECHENMODELLS
2.1 Eigenart der AVR-Freisetzung
Die quantitative Bestimmung der zeitlichen AVR-Spaltproduktfreisetzung
aus dem Core erfordert das numerische Zusammenwirken zweier Rechenpro-
gramme:
- Das nukleare Rechenprogramm AVR-7O /2/ legt den zeitlich ab-
hdngigen Abbrand-Umwdlzzustand des Cores fest. Er wird durch
eine ortliche Leistungs-, Temperatur- und Abbrand-Verteilung
der Kugeltypen charakterisiert.
- Das Spaltprodukt(SP)-Diffusionsprogramm SLIPPER /3/ berechnet
auf dem Hintergrund der jeweiligen Abbrand-Umwdlzcharakteristik
den entsprechenden Freisetzungsanteil, der durch die eingehen-
den Materialdiffusionsdaten mitbestimmt wird.
Durch die Intégration des Diffusionsprogramms SLIPPER in das AVR-70-
Nachrechnungsmodell wird die spezifische Eigenart des AVR bzw. THTR-300
als Mehrfachdurchlauf-Reaktor im Vergleich zum Einfachdurchlauf-Reak-
tor (= OTTO) fur die Freisetzungsrechnung berucksichtigt.
Kennzeichnend fur dièse Eigentumlichkeit ist die Orts-Abbrandver-
(k)teilung n) (0) der Kugeltypen (k = Kugeltyp, 1 = Regionsindex,
n = Kugelanzahl, 0 = Abbrandkoordinate). Beim OTTO-Reaktor hat
n. (0) - ohne Typenunterscheidung - die Form n.•S (0 - 0,), d.h.,
aile Brennelemente in der Région 1 liegen im gleichen Abbrandzustand
vor. Im AVR Uberdeckt n. (0) ein Abbrandintervall ^0 4 0. Hier
existiert eine Kugelabbrandverteilung, die von der frischen bis zur
am starksten abgebrannten Kugel reichen kann.
Dièse hétérogène, ortsabhangige Abbrandverteilung, die durch die ge-
zielte, vom Abbrandzustand des einzelnen Brennelementes (BE) abhdn-
gige Wiederzufuhr aufs Core verursacht wird, verhindert éine regions-
pauschale Homogenisierung der Nuklidvektoren; sie erfordert vielmehr
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eine Unterscheidung der Brennelemente entsprechend ihrem Abbrand in
sog. Abbrandklassen. Dièse, zundchst fur das Abbrand-Umwtilzverfahren
wichtige Unterteilung wird nun in die Freisetzungsrechnung Ubertra-
gen, um die abbrand- und umwdlzabhdngige Freisetzung realistisch zu
erfassen.
Im folgenden wird der Aufbau der beiden Programmteile und ihre Kopp-
lung beschrieben.
2.2 Der nukleare Programmteil FIMEX
Die Simulation des stationdren Reaktorbetriebes bei instationdrer
Beschickung erfolgt mit dem Programm FIMEX /4/. Dieser fUr die
AVR-Nachrechnungen verwendete Programmodul des AVR-70-Rechenmodells




Erst die genaue Festlegung dieser Bereiche macht eine sinnvolle Frei-
setzungsnachrechnung moglich, da u.a. uber dièse GroBen die ortsab-
hdngige Abbrand-Umwdlzverteilung und somit das Spaltproduktinventar
sowie die BE-Typen-Leistungen festgelegt werden. Mit dem Programm
FIMEX werden die Punkte 1 und 2 fUr die Freisetzungsrechnung voll-
stdndig ubernommen, wdhrend der Kugelabbrand durch die Berucksichti-
gung nur eines Spaltproduktes vereinfacht wurde.
2.2.1 Beschickung und KugelflieBen
Die Bereiche Beschickung und KugelflieBen simulieren das gesamte
Umwdlzgeschehen des Reaktors und beschreiben die Vorgdnge der BE-
Abbrandunterscheidung, der Ausschleusung, der Wiederzufuhr auf und
des Durchlaufs durch das Core. Die Fahrvorschrift, nach der die Vor-
gdnge ablaufen und die das gesamte Kugelmanagement umfaBt, wird als
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Beschickungsstrategie bezeichnet. Sie wurde im Laufe der Reaktor-
fahrt aus betrieblichen GrUnden mehrfach gedndert /4/.
Zwischen Zufuhr und Entnahme der Brennelemente liegt der Durchlauf
durch das Core. Dieser scheinbar kontinuierliche FlieBprozeB ist in
der Betriebswirklichkeit jedoch nur quasi-kontinuierlich und wird
in einem diskreten Rechenmodell durch ein vertikales Umladen (Shuffling)
von Kugelpaketen nachempfunden. Die Théorie des AVR-FlieBmodells ist
in /5/ ausfuhrlich wiedergegeben, so daB hier nur einige im Hinblick
auf die Freisetzungsrechnung wichtige Punkte genannt werden.
Mit Hilfe der in Laborexperimenten ermittelten Bahn- und Absinkkurven
wird die AVR-Kugelschuttung in rotationssymmetrische benachbarte Ab-
sinkkanale eingeteilt, die durch geeignet definierte Mittelwerte, wie
Absinkgeschwindigkeit und Durchlaufzeit, beschrieben werden. Die ei-
gentliche Diskretisierung besteht in der Aufteilung jedes Kanalvolu-
mens V. in n. gleich groBe Teilvolumina v., die Regionen. Kugeln
einer Région sind beim simulierten UmwdlzprozeB von ihrer Lage her
nicht unterscheidbar.
Als kleinster Umwdlzschritt kann das sogenannte Wiederbeladungs-
volumen V1ID, mit n.._ = 7200 Kugeln, umgeladen werden, wobei Kugel-WD WD
abzug und Kugelzufuhr zu gleichen Zeiten und mit gleichen Geschwin-
digkeiten durchgefuhrt werden. Im Rechenmodell wird der Ablauf des
betrieblichen Umwalzens in Wiederbeladungsintervallen (= WB) mit
je n,,_ Kugeln gemessen.
WD
Die zeitliche Lange einer WB schwankt entsprechend dem Reaktivitdts-
vorrat und liegt im Mittel bei etwa 12 d. Die Folge der WB (Wieder-
beladungszeitschritte) stellt somit eine auf der Basis der Vollast-
fahrweise ermittelte Zeitskala dar. Ihre Zuordnung zur Betriebszeit
erfolgt uber die Zahl der umgewdlzten Kugeln.
In Abb. 1 ist die Coreaufteilung fur das AVR-Rechenmodell darge-
stellt. Es enthdlt 5 vertikale FlieBkandle mit zusammen 100 Regionen.
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Jeder Région ist entsprechend ihrem Umwdlzzustand eine BE-Typ-Vertei-
lung und eine im folgenden beschriebene Abbrandverteilung zugeordnet.
Abb. 1: Regionsverteilung des AVR-Cores
2.2.2 Die Abbrandrechnung
In der Abbrandrechnung wird die Isotopenkonzentration in den Core-
regionen zeitabhdngig verfolgt. Im Gegensatz zu den ublichen Spek-
tral-Abbrandprogrammen, die im Hinblick auf eine genaue Neutronen-
fluBverteilung aile wichtigen neutronenabsorbierenden und -produzie-
renden Isotopenketten verfolgen, wird fur die Freisetzungsrechnung
nur der Aufbau des jeweiligen Spaltproduktes (Freisetzungsisotop)
und seiner Vorldufer betrachtet. Dies setzt die Ubernahme genauer
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FluBverteilungen und Wirkungsquerschnitte aus anderen Programmen
voraus (siehe Kapitel 3.2).
Damit reduziert sich die Isotopenkette auf
- die Schwermetalle als Spaltquelle,
- das Freisetzungsisotop und die Vorldufer.
2.2.2.1 Die Schwermetallkette
Fur die Schwermetallkette wird entsprechend /5/ die im HTR-Bereich
ubliche Struktur des Th-U-Zyklus verwendet. Die Erfassung.der 12
Schwermetalle im Hinblick auf Verkettungsverlauf und Genauigkeit
der Wirkungsquerschnitte bestimmen sowohl das Spaltproduktinventar
als auch die errechneten BE-Leistungen. Beide gehen entscheidend in
die Freisetzungsrechnung ein.
2.2.2.2 Die Spaltproduktkette
Sie umfaBt das Freisetzungsisotop und die hdufig gasformig auftre-
tenden Vorldufer. Die Erfassung von Vorldufern ist fUr die Abbrand-
behandlung unproblematisch, da dies nur der Lbsung einer weiteren
Differentialgleichung bedarf; fUr die Freisetzungsrechnung hingegen
fuhrt die Berucksichtigung eines Vorldufers zu einem erhbhten Auf-
wand an Numerik, Speicherplatz und Rechenzeit. Er sollte deshalb,
wenn moglich, dem Freisetzungsisotop zugeschlagen werden.
In Abb. 2 ist die vereinfachte Kettenstruktur der interessierenden
Cs- und Sr-Isotope dargestellt /6/. Sr-90 kann in seiner Bildung von
Sr-89 vbllig entkoppelt werden, da die fo -Zerfallsrate des Sr-89 sehr
viel hbher ist als seine Neutronenabsorptionsrate. Bei einem mitt-
leren NeutronenfluB im Core <j) = 1 • 10 cm
nis zwischen Zerfall und Neutroneneinfang
















Abb. 2: Vereinfachte Cs- und Sr-Kettenstruktur
Cs-137 ist neben seiner Bildung aus der Spaltung ein Zerfallsprodukt
des kurzlebigen Edelgases Xe-137. Nur der 10"6te Teil des Xe-137-AVR-
19
Gleichgewichtsinventars von etwa 3,25*10 Atomen wird jedoch als
Edelgas freigesetzt, wtihrend der Rest als Cs-137 in den Brennelemen-
ten verbleibt und fur die Diffusion zur Verfugung steht. Cs-137 wird
somit ebenfalls ohne Vorldufer berechnet, wobei der Yield des Xe-137
dem des Cs-137 zugeschlagen wird.
2.2.3 Der Kugelabbrand
In Kapitel 2.1 wurde bereits auf die durch den Mehrfachdurchlauf
bedingte Eigentumlichkeit des AVR-Abbrands als einer ortsabhdngigen
(k)Abbrandverteilung n. (9) der Kugeltypen und ihrer Einteilung in
Abbrandklassen hingewiesen.
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Als MaBeinheit fur den Abbrand und zur Bezeichnung der Klassenbreite
wird die GroBe Fima (fissions per initial métal atom) /6/ gewdhlt.
Die Fimaklasse j ist durch die Grenzen f. und f.
 1 definiert, der
ein Nuklidvektor N.., , (i = Nuklid, j = Abbrandklasse, k = BE-Typ,
1 = Région) und eine BE-Abbrandverteilung n., , zugeordnet sind. Mit
dem fur den Zeitschritt ^t wirksamen RegionsfluB 0 und regions-
1 1
abhdngigen Absorptions- und Spaltwirkungsquerschnitten a, a kann
nun in Eingruppendarstellung das Abbranddifferentialgleichungssystetn
fUr jeden Kugeltyp k in jeder Abbrandklasse 0. und fur jede Région 1
exakt gelost werden. Die allgemeine Form der Abbrandgleichungen unter
BerUcksichtigung zweier moglicher Vorlaufer durch Neutroneneinfang
(A.p, k.r.) und durch /5-Zerfall aus einem Vorlaufer (A.,) lautet:
- Schwermetallkette (i < 1 2 ) :
^T = A..- N* + A1,,* N* + A^-N* - N1 .(A. + A1) (1)
dt il il i2 i2 i3 io i i i
- Freisetzungsisotop ( i = 13):
dN. ^r 1 1 1 i
— i = > Y • F1 -N1 - N1 • (A. + A1) (2)
, ^ / m m m i i idt ^ =-
m = 1
mi t A. = 0 • cr
i A.
i




Ein anschlieBender Vergleich des neuen Isotopenvektors entsprechend
der Fima-Definition mit den Klassengrenzen fuhrt zu einer Neueinord-
nung des Nuklidvektors und der BE-Abbrandverteilung in die Abbrand-
klassenstruktur, was einer Verschiebung des BE-Abbrandzustandes und
damit der BE-Verteilung gleichkommt.
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Die Reduzierung der Ketten auf 12 Schwermetalle und ein Freisetzungs-
isotop fuhrt zu einer Verkleinerung des Differentialgleichungssystems
und macht eine explizite, analytische Lbsung moglich, die der Rechen-
zeit des Programms zugute kommt.
Abb. 3 stellt den U-235- und U-233-Spaltstoffverlauf fur den Zeitraum
der VAMPYR-Versuche dar, der mit dem Nachrechnungsmodell FIMEX und
dem fur die Freisetzungsrechnung vereinfachten Gleichungssystem be-
rechnet wurde. Der vereinfachte Abbrandteil berechnet um weniger als
]% hohere Spaltstoffmassen bei einem vollig parallelen Verlauf, so daB






Abb. 3: Vergleich der Spaltstoffverlaufe U-235 und U-233
(Nullpunkt unterdrlickt)
2.3 Pas Spaltproduktfreisetzungsprogramm SLIPPER
Zur theoretischen Vorherbestimmung der Spaltproduktfreisetzung aus
HTR-Brennelementen steht das eindimensionale Diffusionsprogramm
SLIPPER zur Verfugung.
Dièses sehr flexible Rechenprogramm lost die instationdre Transport-
gleichung numerisch fur eine Vielzonenkugel-, Zylinder- oder Platten-
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géométrie und wird mit gutem Erfolg flir die Nachrechnung der Bestrah-
lungsgeschichte einzelner Partikel und kugelformiger Brennelemente /8/
eingesetzt. Daruberhinaus erlaubt es, Freisetzungsrechnungen flir Reak-
torcores mit kugel- oder blockfbrmigen Brennelementen /9/ durchzufuh-
ren. Das Reaktorcore wird dazu in eine Anzahl volumengleicher Bela-
dungszonen unterteilt, in denen fur ein reprasentatives Brennelement
die Freisetzung als Funktion der Leistung und Temperatur zeitabhdngig
berechnet .wird. Dièse Art der Freisetzungsrechnung ist Solange sinn-
voll, wie die Gesamtheit der betrachteten BE brtlich im gleichen Ab-
brandzustand entsprechend dem OTTO-Prinzip vorliegt.
Damit liegt die Grenze des SLIPPER-Codes dort, wo die Problematik der
Freisetzungsrechnung fur den AVR beginnt : bei der in Kapitel 2.1 be-
schriebenen ortlich heterogenen Abbrand-Umwdlzcharakteristik des
AVR-Cores.
Die Anpassung und Erweiterung des SLIPPER-Codes an dièse komplexen
Verhtiltnisse betrifft jedoch nur zum geringen Teil das der SLIPPER-
Version zugrunde liegende theoretische Modell, so daB im folgenden
zundchst das SLIPPER-Rechenprogramm vorgestellt und anschliefiend
seine Intégration in das AVR-70-Modell beschrieben wird.
2.3.1 Das mathematische Modell
Grundlage zur Berechnung von SP-Transport und -Freisetzung ist die
aus der Boltzmanngleichung entstehende Diffusionsgleichung (DG).
Unter Voraussetzung einer isotropen Diffusion ltiBt sich die Diffu-
sionsgleichung eindimensional als Massenbilanzgleichung an einem Vo-
lumenelement dV wie folgt darstellen:
ô c ( t f r ) = D(T) div grad c(t,r) - À-c(t,r) + B(t,r) ; (3)
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mit À Zerfallskonstante [s J,
D(T) Diffusionskoeffizient [cm /sj,
T Temperatur [KJ ,
c(t,r) zeitlich-drtliche SP-Konzentration |_cm J.
Dabei haben die einzelnen Terme folgende Bedeutung:
L = D(T) div grad c(t,r)
beschreibt die Leckage des SP-Nuklids aus dem Volumenelement durch
Diffusion. Dièse wird bestimmt durch den temperaturabhdngigen Diffu-
sionskoeffizienten D(T). Das dem BE aufgeprdgte Temperaturprofil ist
seinerseits abhtingig vom Abbrandzustand des BE und seiner rdumlichen
Lage im Core.
Z = A-C(t,r)
vermindert die Nuklidkonzentration aufgrund seines radioaktiven
Zerfailes.
B = B(t,r)
ist der zeit- und ortsabhdngige Quellterm (Birth). Die Hohe von B
wird entsprechend dem BE-Abbrandzustand durch das Schwermetallin-
ventar und die Uran-Kontamination festgelegt.
Zur Errechnung der BE-Freisetzung wird Gleichung (3) Uber das
BE-Volumen integriert:
J M >dV = J D > d i v 9 r a d c>dv " A J c-dV + J B-dV .
V V V V
BE VBE BE BE
(4)
Die Intégration mit Hilfe des GauBschen Satzes wandelt das Volumen-
integral des Leckageterms in ein Oberfldchenintegral um, so daB nun
fur die Freisetzung R geschrieben werden kann:
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R = -D . f grad c . dFgE = f B . d V - A . f c . d V - f-5i . dV . (5)
°BE VBE VBE
Die den variablen Geometrien angepaBte SLIPPER-DG wurde allein fur die
Kugelgeometrie nach einer gegenuber /3/ modifizierten, Rechenzeit spa-
renden Méthode gelbst.
Die vereinfachte numerische Behandlung der DG findet sich in /10/.
Neben der absoluten Freisetzungsrate werden aus Grunden der Anschau-
lichkeit und Vergleichbarkeit R/B- und FR-Werte definiert.
Gl. (6) beschreibt - als Verhdltnis der Freisetzungs- zur Erzeugungs-
rate - die stationdre, Gl. (7) - als Verhdltnis der Zeitintegrale von
Freisetzungs- und Erzeugungsrate - die instationdre Freisetzung.
Es ist (vergl. 2.2.3):
-D / grad c • dF
R °BF
R BE





R • e" A * * dr
(7)
tB..-x- t dT
mit t als Betriebszeit des Reaktors.
2.3.2 Der Programmablauf
Eine ausfuhrliche Programmablaufbeschreibung des SLIPPER-Codes findet
sich in /3/, so dafî an dieser Stelle eine kurze Darstellung ausreicht.
Ausgangspunkt der SLIPPER-Rechnung sind die Temperaturverteilung und
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Leistung des Brennelementes. Zur Vorbereitung der Diffusionsrechnung
wird das Brennelement in Zonen eingeteilt, die u.a. durch ihre Anzahl
an coated particles (CP) und durch die als homogen verteilt angenom-
mene Schwermetallverschmutzung (Kontamination) gekennzeichnet sind.
BE und CP werden mit einem Feinpunktmaschennetz uberzogen (Unterpro-
gramm GEODAT), dem anschlieBend Brennelement-Zonen- und -Feinpunkt-
temperaturen zugeordnet werden (Unterprogramm TEMPER). Die Feinpunkt-
temperaturen sind bestimmend fUr den Wert des brtlichen Diffusions-
koeffizienten, wàhrend die mittleren Zonentemperaturen ihrerseits als
Oberfldchentemperatur fur das zonenreprdsentative Partikel dienen.
Entsprechend der Aufeinanderfolge des Diffusionsablaufes, und dem BE-
Zonenaufbau folgend, wird abhdngig von Partikelleistung, Kontaminations-
verlauf und Recoilbeitrag der rdumliche CP-Quellterm und die CP-Fein-
temperaturverteilung ermittelt (Unterprogramm DIFFCP, TEMPER). Dies
sind die EingangsgroBen fUr die eigentliche CP-Diffusionsrechnung, in
deren Ablauf die neuen ortsabhtingigen CP-Konzentrationsprofile und
die Partikelfreisetzung unter der Annahme des ungehinderten Ubertritts
des Spaltprodukts in die jeweilige Matrixzone errechnet werden (Un-
terprogramm DIFFUS). Multipliziert mit der CP-Zahl je Zone ergibt sich
die CP-Gesamtfreisetzung (Unterprogramm DIFFUS).
AbschlieBend wird die Diffusion durch das BE bis zur Oberfltiche behan-
delt. Die wiederum notwendige rdumliche BE-Quellverteilung ergibt sich
als Summe aus Diffusions- und Recoilfreisetzung sowie des brtlichen
Schwermetallkontaminationsanteiles (Unterprogramm DIFFBE). Wie fur
die Partikel wird im letzten Schritt die BE-Konzentrationsverteilung
und -Freisetzung am Ende des Zeitschrittes errechnet (Unterprogramm
DIFFUS). Die Randbedingung fur die Kugeloberfltiche wird aus Massen-
ubergangszahl und Adsorptionsisotherme bestimmt (Kapitel 3.1.5.3).




Aufgrund des komplexen AVR-Coreaufbaues mussen an ein entsprechendes
Freisetzungsmodell folgende Forderungen gestellt werden:
1. Berucksichtigung der heterogenen, ortsabhdngigen Abbrandver-
teilung in der Freisetzungsrechnung.
2. Erfassung der Brennelementruckfuhrung unter dem Aspekt der
Freisetzung.
3. Berucksichtigung aller im Core befindlichen BE- und CP-Typen.
Die Eigenart des AVR als Testbettreaktor macht eine Unter-
scheidung der coated particles nach Typen erforderlich, z.B.
bei den GLE- und GFB-BE.
Die Verwirkiichung der Forderungen 1 - 3 ldfit sich an den Beispielen
von Gleichung (5) und (7) bei der Berechnung der Freisetzung und des
FR-Wertes darstellen.
2.4.1 Die Einbindung des SLIPPER-Codes in das AVR-Nachrechnungsmodell
Wie die rechte Seite der Gleichung (5) zeigt, sind der Quellterm B
und die Konzentration c des Spaltproduktes bestimmend fur die Hbhe
der Freisetzung.
Um den obengenannten Forderungen gerecht zu werden, mufi eine orts,-
abbrand- und typenabhangige Konzentrationsverteilung c, , definiert
i K j. n
werden, wobei k wahlweise die CP- bzw. BE-Abhbngigkeit darstellt und
n die StUtzpunktzuordnung im CP- bzw. BE-Feinpunktmaschennetz wieder-
gibt. Der Quellterm B dagegen wird hauptsdchlich durch den schon ein-
gangs definierten Nuklidvektor N.., , (i = 13) bestimmt. Die so berech-
nete Freisetzung R ist ihrerseits orts-, abbrand- und typenabhdngig
- R.i i - und kann in Gleichung (7) fur die Berechnung des typabhdngi-
gen FR-Wertes verwendet werden.
Die Rechnung wird durch eine Neueinordnung der abbrandklassenabhangi-
gen Freisetzungsmittelwerte in die Abbrandklassenstruktur abgeschlossen.
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Die BerUcksichtigung der RuckfUhrung teilabgebrannter, rezyklierter
Brennelemente erfolgt Uber eine Zuordnung der bekannten Freisetzungs-
und SP-Konzentrationsverteilungen der untersten Kugelabzugsrohrre-
gion zu den der fUnf oberen Coreregionen. Dabei ist zu beachten, daB
durch eine kleine Bemessung der ersten Abbrandklasse (f. ^ 1 , 5 $ fima)
der durch die Mittelung frischer und teilabgebrannter Freisetzungs-
verteilungen entstehende Informationsverlust so gering wie mbglich
gehalten wird. Das erste Fima-Intervall sollte deshalb deutlich
kleiner als der minimal erzielbare Abbrand sein, den ein frisches
Brennelement beim einmaligen Coredurchlauf auf der kurzesten Absink-
kurve erreichen kann, um die erste Abbrandklasse der Freisetzungs-
verteilungen fur frische BE zu reservieren.
Unter Beachtung der obigen Regeln wurde der SLIPPER-Code mit dem
AVR-Modul FIMEX gekoppelt. Das neu entstandene Programm erlaubt die
DurchfUhrung von S_£altproduktaustritts£echnungen fUr aile Mehrfach-
durchlauf-Reaktoren. Die guten Freisetzungseigenschaften der Hoch-
temperaturreaktoren legen den Programmnamen SPAR nahe.
Das FluBdiagramm der Abb. 4 zeigt im Détail die Einbindung des Frei-
setzungsteils in das AVR-Nachrechnungsmodell und verdeutlicht die
VerknUpfungspunkte.
In einer abschlieBenden Vergleichsrechnung mit den Programmen SPAR
und SLIPPER wurde deren Ubereinstimmung Uberpruft. Ein definiertes
Brennelement wurde unter identischen Temperatur- und Leistungsbedin-
gungen in einem Zeitintervall von 830 Tagen abgebrannt und die Frei-
setzung berechnet: Abb. 5 und 6 stellen die errechneten BE-Konzentra-
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Abb. 4: FluBdiagramm des AVR-Freisetzungsprogramms
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Abb. 5: BE-Konzentrationsprofile nach SPAR und SLIPPER
Abb. 6: Akkumulierte BE-Freisetzung nach SPAR und SLIPPER
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Die Konzentrationsprofile stimmen mit einer Abweichung von weniger
als \% uberein, wdhrend die in SPAR errechnete akkumulierte Frei-
setzung um etwa 15$ hoher liegt. Dies beruht auf der vereinfachten
Losungsmethode der DG, die den Konzentrationsvektor nur im Mittel-
punkt des Maschennetzes, jedoch nicht auf dessen Grenzen berechnet.
Die Folge ist eine leichte Uberschdtzung der BE-Oberfldchen-Grenz-
konzentration und der errechneten Freisetzung.
2.4.2 Anwendungsbereich von SPAR
Das Programm SPAR berechnet seiner Konzeption nach die Spaltprodukt-
freisetzung fur aile Arten von Kugelhaufenreaktoren, ist jedoch dank
seines Shufflingteils fur solche mit Mehrfachbeschickung, wie AVR
und THTR-300, besonders geeignet.
Sein Anwendungsbereich liegt zum einen
- in der betriebsbegleitenden Nachrechnung und
- in der kontrollierenden Vorausrechnung
der Normalbetriebsfreisetzung (NBF), zum anderen liefert SPAR
- Freisetzungsabschdtzungen im Stbrfall.
In der NBF-Rechnung steht die mbglichst reprdsentative Erfassung
der Freisetzung an erster Stelle. Dièse wird erreicht durch Berlîck-
sichtigung regionsabhdngiger Neutronenflusse, Wirkungsquerschnitte
und Kuhlgas- bzw. BE-Oberfldchentemperaturen. Sie konnen entsprechend
der Betriebsfahrweise und ihrer Ruckwirkung auf die nuklearen und
thermodynamischen Betriebsparameter fUr jeden Zeitschritt verdndert
werden. Die hierbei auftretenden Problème der Datenbeschaffung und '
-behandlung werden in Kapitel 3.2 behandelt.
Als Quelle der Spaltproduktfreisetzung mussen die Brennelemente in
erster Linie nach Freisetzungskriterien und in zweiter Linie als
Leistungserzeuger beurteilt und eingeordnet werden. So werden z.B.
die mit zwei Partikelsorten eingesetzten Feed-Breed-Brennelemente
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(GFB-BISO, GFB-TRISO), obwohl identisch in der Leistungscharakte-
ristik, als zwei BE-Sorten behandelt. Der Einsatz von SPAR fur zu-
kunftige Nachrechnungen mufî diesen Gesichtspunkt verstdrkt beruck-
sichtigen.
Unter kontrollierender Vorausrechnung wird die Ermittlung der SP-
Freisetzung bei geplanten Verbnderungen der Gasaustrittstemperatur
verstanden. Ausgangspunkt ist ein definierter Abbrand-Umwtilzzustand,
dem eine der vorgesehenen Gasaustrittstemperatur entsprechende Tem-
peraturverteilung Uberlagert wird. Unter Berucksichtigung der zu-
klinftigen Beschickungsstrategie kann die zu erwartende Freisetzung
verfolgt werden.
Die Freisetzung im Storfall wird bestimmt durch den Temperaturver-
lauf im Core. Mit SPAR kann die zeitabhdngige Spaltproduktfreisetzung
aus dem Gesamtcore bei gegebener, quasistationar aufgeloster Tempe-
raturtransiente ermittelt werden. FUr den Zeitraum des Stbrfalls wird
ein stationdres, nicht umgewdlztes Core ohne Kuhlgasstrbmung voraus-
gesetzt.
Die Grenzen des Programms liegen in folgenden Punkten:
- keine Erfassung von Vorldufern,
- keine Behandlung des dosisabhdngigen CP-Bruchs,
- keine Berucksichtigung der SP-Konzentration im eintretenden
Kaltgas.
Wie schon in Kapitel 2.2.2.2 erwdhnt, erfolgte die Beschrdnkung der
SP-Kette auf ein Isotop aus programmtechnischen Grunden. Unter In-
kaufnahme von erhohtem Speicherplatz und hoherer CPU-Zeit kann SPAR
entsprechend dem Programm SLIPPER um einen Vorldufer erweitert werden.
Bei der Erstellung des Programms SPAR war die dosisabhdngige CP-
Bruchrate am AVR vernachlassigbar gering. Die Berucksichtigung einer
Bruchkurve ist zwar als Option im Programm enthalten, wird jedoch
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in den Rechnungen nicht behandelt. Das Auftreten von temperaturbe-
dingten CP-Bruchen bei den GLE-BE aktualisierte jedoch die Erfassung
von CP-Bruchen. Uber eine vorzugebende CP-Bruchrate kann bei zukunf-
tigen Rechnungen die Erhohung des Quellterms infolge von Bruch ge-
steuert werden.
Die Erfassung der SP-Ruckfuhrung im Kaltgas, ihre Verteilung durch
die Gasstrbmung und die Behinderung der SP-Abdampfung von den BE auf-
grund des nun vorhandenen Partialdruckes im Kuhlgas ist ein komplexer
Vorgang; seine Auswirkungen sind nur qualitativ bekannt. Die Annahme
einer SP-Nulleintrittskonzentration im Kaltgas (C_ = 0) fUr den Nor-
malbetrieb fUhrt nach /] 1 / hochstens zu einer Uberschdtzung der Frei-
setzung um den Faktor 2. Im Storfall kann dagegen eine verstdrkte
Freisetzungsbehinderung erwartet werden. In den noch vorzustellenden
Rechenergebnissen ist die Annahme C_ = 0 und damit eine mbgliche
geringfugige Uberschatzung enthalten.
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3 ERLAUTERUNG UND FESTLEGUNG DER MODELLPARAMETER
Voraussetzung fur die Bestimmung einer reprbsentativen Corefreisetzung
ist die Kenntnis der Verarbeitung der eingehenden Modellparameter. Sie
werden im folgenden unterschieden in
- die Freisetzung bestimmende Materialdaten,
- den Abbrand-Umwdlzzustand beschreibende corephysikalische Daten,
- den Reaktorzustand kennzeichnende Betriebsdaten.
In den Bereich der materiellen Freisetzungsparameter fallen aile Mate-
rialdaten, wie z. B. Kontamination, Wdrmeleitfdhigkeit und Diffusions-
konstanten. Dièse sind zwar strenggenommen abhdngig vom Betriebszu-
stand, z. B. Temperatur- und Dosisabhdngigkeit der Wdrmeleitfdhigkeit,
Abbrandabhdngigkeit der Diffusionskoeffizienten, werden jedoch in die-
ser Arbeit als konstant angenommen.
Die corephysikalischen Daten werden durch die Betriebsanforderungen an
Reaktorleistung, Kuhlgastemperatur und Beschickungsstrategie festgelegt,




kennzeichnet den Abbrand-Umwdlzzustand des Cores und ist im Laufe der
Betriebszeit z. B. durch Abbrand, durch Zugabe neuer BE-Typen, durch
Reaktorbetrieb bei wechselnden Gasaustrittstemperaturen (VAMPYR-Expe-
riment) stdndigen Ànderungen unterworfen.
Unter Betriebsdaten werden im wesentlichen die den Reaktorbetrieb
charakterisierenden KenngrbBen, wie
- die tatsdchlich gefahrene thermische Leistung/
- die mittlere Kuhlgasaustrittstemperatur,




verstanden. Dièse KenngroBen unterliegen aus unterschiedlichen GrUn-
den Schwankungen und Anderungen, die kurzfristig (mehrtâgig), mittel-
fristig (mehrere Monate) oder langfristig (geplant) auftreten konnen.
Die schnellen Schwankungen ergeben sich aus den kurzfristigen Anfor-
derungen des Betriebes und betreffen vor allem Gasein- und -austritts-
temperatur bzw. den Massendurchsatz. Sie wirken nur indirekt auf die
errechnete Freisetzung.
Die mittelfristigen Ânderungen treten langsam auf und werden vor allem
verursacht durch die kontinuierliche Umgruppierung des Cores mit sei-
nen Auswirkungen auf die Temperaturverteilung und Freisetzung.
Die langfristigen Anderungen sind in der Regel geplante Eingriffe, die
sich z. B. durch eine Leistungs- oder Kuhlgastemperaturanhebung oder
durch Zugabe neuer BE-Typen bemerkbar machen. Die Folge ist oft eine
erhebliche Verdnderung der Temperaturverteilung und der Freisetzung.
Je genauer die obigen KenngroBen und die zugeordnete Temperaturvertei-
lung des Cores ermittelt werden konnen, um so reprasentativer ist die
errechnete Freisetzung. Dies gilt vor allem im Bereich der VAMPYR-Ver-
suche, deren MeBergebnisse zum Vergleich des Rechenmodells herangezo-
gen werden.
3.1 Festlegung der Material- und Transportdaten
Entscheidend fur die Genauigkeit der Freisetzungsrechnung sind die
eingehenden Material- und Transportdaten. Unter Materialdaten werden
die die Freisetzung mittelbar beeinflussenden GroBen; wie CP-, BE-Geo-
metrie, Wdrmeleitfahigkeit und Spaltausbeute, verstanden, wtihrend die
Transportdaten die freisetzungsbestimmenden EinflUsse aus der Konta-
mination, den Diffusionskoeffizienten und der Aktivierungsenergie be-
schreiben.
- 24 -
Die Bestimmung und Festlegung dieser Daten konnte nicht immer mit der
wunschenswerten Genauigkeit durchgeflihrt werden, da die Daten unter
anderen Gesichtspunkten als denen der Freisetzung erstellt wurden.
3.1.1 Brennelement- und CP-Kenngrofîen
Das Programm SPAR unterscheidet bis zu acht BE- und bis zu elf CP-
Freisetzungstypen. Wdhrend bei den FIMEX-Beschickungs- und -Abbrand-
rechnungen die BE-Typen vor allem nach ihrer Schwermetallkomposition
unter Einfuhrung korrektiver Selfshieldingfaktoren kategorisiert
werden, muB die Freisetzungsrechnung das Partikeldesign und die Kon-
tamination als bestimmende Ursachen mitberucksichtigen.
Es werden unterschieden:
- U die Erstcore-Brennelemente mit Mischpartikeln der
Firma UCC,
- T die Tapeten-Brennelemente,
die çjepreBten Brennelemente in den Varianten:
- GK mit karbidischen Mischpartikeln aus Uran/Thorium,
- GO mit oxidischen Mischpartikeln aus Uran/Thorium,
- GLE mit niedrig angereicherten Uranoxidpartikeln
(LJW enriched) und Natururanpartikeln,
- GFB-1 mit getrennten BISO-Abbrand- und BISO-Brutpartikeln
(£eed-breed),
- GFB-2 mit TRISO-Abbrandpartikeln und anderer BE-Kontamination
(siehe GFB-1),
- GO(THTR) mit £xidischen Mischpartikeln aus Uran/Thorium der
THJJR-Fertigung .
TRISO-Partikeln unterscheiden sich durch eine zusdtzlich aufgebrachte
Siliziumkarbid (SiC)-Zwischenschicht von den BISO-Partikeln, die aus
dem Brennstoffkern und mehreren umhullenden HDI-Schichten aus pyroly-
tisch abgeschiedenem Kohlenstoff (PyC) aufgebaut sind.
•
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Die wichtigsten freisetzungscharakteristischen Daten fur die Brenn-
element- und Coated-particle-Typen werden mit ihren Mittelwerten in
Tab. 1 aufgefuhrt. Sie entstammen den Abnahmezeugnissen der Herstel-
ler und wurden /12,13/ entnommen.
3.1.2 Spaltausbeute des Cs-137 und Sr-90
Die Spaltausbeute (yield) bestimmt die Hohe des Spaltproduktinventars
und damit auch die Hohe des Quellterms B in der Diffusionsgleichung
(Gl. 3, Kapitel 2.3.2). Da beide Isotope ohne Vorlaufer behandelt wer-
den konnen, wird die kumulierte Spaltausbeute (cumulative yield) Y_
fUr die Rechnung benutzt.
Kumulierte Spaltausbeute bezeichnet die Wahrscheinlichkeit, dalB ein
SP-Isotop sowohl direkt durch Spaltung (Cs-137, Sr-90) als auch durch
/3-Zerftille und Neutroneneinfdnge seiner Vorldufer (Xe-137, J-137,
Rb-9O, Kr-90, Br-90) entsteht.
Die in Tab. 2 aufgefuhrten Spaltausbeuten stimmen im wesentlichen mit
denen von /6/ uberein. Vergleiche mit Angaben aus /14,15/ zeigen Ab-





























Tab. 2: Spaltausbeute der 12 Schwermetalle (HM)
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3.1.3 Die Wdrmeleitfdhigkeit
Der Temperaturverlauf im BE und coated particle bestimmt die Hohe der
diffusiven Freisetzung. Fur die rechnerische Ermittlung des Tempera-
turprofils Uber BE und CP mussen deshalb die Wdrmeleitfdhigkeiten À
der eingesetzten Materialien bekannt sein. Ausfuhrliche Messungen am
Spaltstoff U0« /16/ und dem A3-Graphit /17/ zeigen eine Temperatur-
und Dosisabhdngigkeit (E>0,1 MeV) der Wdrmeleitfahigkeit. Fur beide
Materialien zeigt sich eine Abnahme der Temperaturabhdngigkeit mit
wachsenden Temperaturen (UO'-T > 800 °C; A3-Graphit:T > 600 °C). Da-
neben sinkt mit zunehmender Neutronendosis der absolute Wert der Wdr-
meleitfahigkeit im A3-Graphit. Die funktionale Abhdngigkeit der Wdrme-
leitfahigkeit von Temperatur und Neutronenfluenz kann mit Hilfe einer
zugeschnittenen GrbBengleichung erfaBt werden /18/.
Die Anwendung derartiger Gleichungen wird jedoch durch die bei Tempe-
raturzyklierung auftretenden Ausheilvorgdnge beschrdnkt. Es ist nicht
auszuschlieBen, dafî gerade die AVR-Brennelemente mit ihrer wechselnden
Leistungs- und Temperaturgeschichte diesen Effekten ausgesetzt sind.
3.1.3.1 Wdrmeleitfdhigkeit der beschichteten Teilchen
Fur die Berechnung des Temperaturprofils in den coated particles wur-
den temperaturunabhdngige X-Werte gewdhlt. Dièse Wahl ergibt sich aus
der relativen Temperaturunabhdngigkeit der Wdrmeleitfdhigkeit in dem
die Diffusion beeinflussenden Temperaturbereich. Der mit abnehmender
Temperatur stark ansteigende Wdrmeleitfdhigkeitskoeffizient wirkt in
Richtung einer Temperaturabsenkung und damit diffusionshemmend.


























Tab. 3: Ausgewdhlte Wdrmeleitfdhigkeit in den coated particles
3.1.3.2 Wdrmeleitfdhigkeit der BE-Typen
Die Komposition des AVR-Kugelhaufens unterteilt sich hinsichtlich der
BE-Wdrmeleitfdhigkeit in zwei Graphitarten.
Die Erstcore- und Tapetenbrennelemente wurden nach dem Prinzip der
Graphithohlkugel aus einem Elektrographitblock spanabhebend herge-
stellt. Der innere Hohlraum wurde unterschiedlich fur die beiden
BE-Typen mit beschichteten Teilchen und einer Graphit-Bindermasse
ausgefullt. Aile restlichen Brennelementtypen wurden aus A3-Graphit
gepreBt, in dessen Brennstoffzone die beschichteten Teilchen gleich-
mdBig verteilt sind.


















































Tab. 4: Wdrmeleitfdhigkeiten von Schale und Matrix der unbestrahlten
Brennelemente
( ||: parallel zum Korn, 1: senkrecht zum Korn bzw. zur PreB-
richtung)
Fur die Freisetzungsnachrechnung wurden die À-Werte des A3-Graphits
benutzt. Dièses Vorgehen ist darin begrlindet, daB
- die quantitative Abnahme der Warmeleitfdhigkeit unter Bestrah-
lungsbedingungen fur die Elektrographite nur wenig, fur den
A3-Graphit hingegen gut bekannt ist,
- die gepreBten BE die Erstcore- und Tapeten-Brennelemente im
Leistungsanteil und in der Anzahl schon nach etwa zwei Be-
triebsjahren ubertreffen; in Tabelle 5 sind die Ânderungen des



















































Tab. 5: Leistungs- und Brennelementanteil der eingesetzten BE-Typen
fur die ersten beiden Betriebsjahre /22/
Bei der BerUcksichtigung der Temperatur- (T) und Dosisabhdngigkeit (0)
wurde auf Rechnungen /23/ uber Auswirkungen von Wdrmeleitftihigkeiten
mit À = f (T) bzw. À = const auf die BE-Zentraltemperatur zuruckge-
griffen.
Danach wirkt sich die Annahme einer temperaturabhdngigen Wdrmeleit-
fdhigkeit nicht so sehr im Bereich der hohen BE-Temperaturen, sondern
aufgrund der starken Temperaturabhdngigkeit desÀ-Wertes bei den im
kalten Gas liegenden BE aus. Im kalten Teil befinden sich jedoch keine
frischen BE, sondern solche mit einem Abbrand zwischen 2,9 und 8,5^
Fima (1. Durchlauf, 3. bis 5. Kanal). Dies entspricht typenabhangig
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einer empfangenen schnellen Dosis bis etwa 1 • 10 EDN/cm . Fur
diesen Dosisbereich ist der À(T)-Verlauf jedoch auch im Bereich
niedriger Temperaturen stark abgeflacht, so daB der Fehler gegen-
uber À = const gering bleibt.
Die Auswirkungen von A = const bzw. À= f (T) auf die errechneten
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Abb. 7: Verteilung der BE-Zentraltemperaturen
Fur die Nachrechnung wurde deshalb auf die Anwendung einer Wdrmeleit-
fdhigkeit À = f (T,0) im A3-Graphit verzichtet. Stattdessen wurde ein
À-Wert À = 0,22 W/(cm K)j gewdhlt, der den speziellen Verhdltnissen
des AVR-Cores angepaBt ist.
3.1.4 Brennelement- und CP-Kontamination
Sowohl die coated particles als auch die Brennelemente unterliegen her-
stellungsbedingt einer Schwermetallverunreinigung. Der Verunreinigungs-
grad, die Kontamination, wird jeweils als Verhdltnis des freien Urans
in der Beschichtung bzw. im BE-Graphit zum Gesamturangehalt im CP bzw.
Brennelement angegeben.
Die Verbffentlichungen uber Untersuchungen zur Urankontamination an be-
schichteten Brennstoffteilchen /24/ unterscheiden zwei Bildungsursachen:
- Verschmutzung der Beschichtung durch Schwermetalldiffusion aus
dem Brennstoffkern wahrend des Beschichtungsvorganges bei Tempe-
raturen bis 2100 °C,
- Einbau von Schwermetall in die Hullschichten uber den hohen
Uran-Partialdruck im Beschichtungsofen.
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Nach /25/ scheint die zweite Auffassung bestimmend fur die CP-Kontami-
nation zu sein.
Auch die Ursachen fur die Verunreinigung der Brennelemente sind noch
nicht grundlegend gekldrt, doch besteht eine deutliche Verbindung zwi-
schen der CP- und der BE-Kontamination.
Die BE-Matrixkontamination erfolgt durch die Schwermetalldiffusion aus
dem CP im Laufe der Hochtemperaturgluhung (1800 - 1950 C), wdhrend
die brennstofffreie Schale vor allem durch den vorhandenen Uranunter-
grund verschmutzt ist. Weiterhin scheinen Kondensationseffekte der
Urandâmpfe im AnschluB an die Hochtemperaturgluhung fur eine erhbhte
Oberfldchenkontamination des BE verantwortlich zu sein.
Die an Bestrahlungsexperimenten durchgefuhrten Nachrechnungen zeigen,
daB die Freisetzung bei intakten coated particles vor allem aus der Kon-
tamination stammt /3/ und erst erhohte Temperaturen (BISO-Partikel etwa
1250 C) den Quellterm aus der Schwermetallkontamination zugunsten der
Partikelfreisetzung verdrdngen. Die Kenntnis genauer BE-Kontaminationen
ist deshalb fur die Freisetzungsrechnung von groBer Wichtigkeit.
3.1.4.1 CP-Kontamination der AVR-Brennelementtypen
Fur den grofiten Teil der im AVR-Core eingesetzten BE-Typen liegen keine
speziellen Untersuchungen zur Coated-particle-Kontamination vor. Ledig-
lich fur einige ausgewdhlte Partikeln der GK- und GO(THTR)-Brennelemente
wurden im Rahmen von Kugel-Bestrahlungsexperimenten Untersuchungen
durchgeflihrt. Nach /12/ gelten fur die hochdichte AuBenschicht der AVR-
Brennelemente folgende Richtwerte:
(U,Th)C2-Partikel 2 • 10"3 U / U
(U,Th)O2-Partikel 4 • 10"4
In /25/ wird ein Zusammenhang zwischen Partikel- und Brennelementkon-
tamination aufgezeigt. Danach liegt die Kontamination der HDI-Schicht
um den Faktor 5 - 1 0 hdher als die BE-Kontamination. Die Kontamination
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der Pufferschicht wird hierbei gleich der der HDI-Schicht jedoch min-
-3
destens gleich 1 • 10 angesetzt. Dem overcoating als Ubergangsschicht
zur Matrix wurde eine volumengewichtete BE-Kontamination zugeordnet.
Die so ermittelten HDI-Schicht-Kontaminationen uberschreiten die oben
angegebenen Richtwerte. Sie fugen sich jedoch zwanglos, wie Tabelle 6





















Bestr.-Exp.: GO 105 f, R2-K3; R2-K9
(1,0 - 4,7)-10~3; (1,5 - 1,7)-10"3
Tab. 6: BE-Typ-spezifische Coated-particle-Kontamination
3.1.4.2 Kontamination der AVR-Brennelementtypen
Mit dem Einsatz des AVR als Testreaktor zur Brennelementerprobung er-
hdlt die BE-Kontamination fur die Freisetzungsnachrechnung ein beson-
deres Gewicht. Tabelle 7 zeigt die zeitliche Zugabe der unterschied-
lichen BE-Chargen und ihre zugeordnete BE-Kontamination /12/. Es wird
deutlich, daB die Brennelementkontamination nicht nur von Typ zu Typ,
sondern auch innerhalb verschiedener Chargen desselben Typs (z. B.























































































































* aus Vergleichsmessungen berechnet
Tab. 7: Zugabe und Kontamination der AVR-Nachfullchargen
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Der Individualitdtsverlust der Chargen im Rechenmodell zwingt zur Bil-
dung von Mittelwerten, die durch die zeitlichen Mengenanteile der ver-
schiedenen Chargen eines Typs bestimmt werden. Abbildung 8 zeigt den
zeitlichen Verlauf der BE-Kontamination des Typs GO(THTR) im Rechen-
modell. Die Zugabe der Chargen 10, 11 mit ihrer geringeren Schwerme-
tallverschmutzung bewirken ein langsames Absinken des Gesamtkonta-
minationspegels bis zum Ende des Zugabezeitraumes. Dabei blieb die
abbrandbedingte Verminderung des Kontaminationspegels unberucksich-
tigt, weil eine chargenspezifische Abbrandermittlung innerhalb eines
BE-Typs im Rechenmodell nicht erfolgt. Der Fehler ist jedoch aufgrund
des geringen mittleren Abbrandes wdhrend des Zugabezeitraumes - WB 138:
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Abb. 8: Verlauf der mittleren G0(THTR)-BE-Kontamination im
Zugabezeitraum
Die der Freisetzungsnachrechnung zugrunde liegenden BE-Typ-Kontami-
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Tab. 8: BE-Typ-spezifische Kontamination im Programm SPAR
3.1.5 Die Transportdaten fur Cs-137 und Sr-90
Drei Mechanismen bestimmen die Hohe der Spaltproduktfreisetzung aus
Partikel und Brennelement. In der Reihenfolge ihres zeitlichen Auf-
tretens sind dies
- Transport durch direkten Ruckstofî (Recoil),
- Transport durch Diffusion,
- Evaporation.
Ihre Materialabhdngigkeit in Verbindung mit den nach Abbrand und Zusam-
mensetzung unterschiedlichen Freisetzungstypen des AVR-Cores macht eine
differenzierte Unterscheidung der Transportdaten nbtig, der jedoch die
Begrenztheit und zugleich Verschiedenheit der verfiigbaren Daten entgegen-
stehen. Die bisherigen Untersuchungen waren unter dem Gesichtspunkt
der Wartbarkeit von Komponenten im Normalbetrieb auf die Schlusselspalt-
produkte Cs und Sr begrenzt. Die Verschiedenheit der verfugbaren Daten
ist dagegen durch ihre vielfachen Abhdngigkeiten bedingt, die sich in
grofien Streubreiten bemerkbar machen. Als Grunde sind zu nennen:
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- Abbrandzustand und Temperaturbereich, in denen die Daten
ermittelt wurden,
- GrbBe der hergestellten Partikelcharge und Unrundheit der
Hullschichten,
- Verschiedenheit der PyC-Dichten,
- Unterschiedliche MeB- und Auswertemethoden.
Die angegebenen Werte sind deshalb effektive Mittelwerte und stellen
den derzeitigen Kenntnisstand dar.
3.1.5.1 Die Recoilreichweite
Recoil bezeichnet den verzbgerungsfreien Transport eines Spaltprodukt-
atomes aufgrund seiner aus der Spaltung erworbenen kinetischen Energie
uber eine gewisse Strecke, die Recoilreichweite. Uber diesen tempera-
turunabhdngigen Mechanismus werden nach /2/ einige Prozent des Spalt-
produktinventars aus dem Partikelkern in die HDI-Schichten transpor-
tiert. Er ist immer dann von Bedeutung, wenn die Diffusion wegen nie-
driger Temperaturen klein ist, was fur etwa 20$ aller AVR-Coreregio-
nen zutrifft.























Tab. 9: Recoilreichweiten von Caesium und Strontium /19/
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3.1.5.2 Die Diffusionsdaten
Die Diffusion wird ublicherweise durch einen temperaturabhdngigen Dif-
fusionskoeffizienten mit Hilfe einer Arrheniusbeziehung beschrieben:
D(T) = D Q. exp (-
f 2 1










Frequenzfaktor und Aktivierungsenergie werden ebenfalls durch das Nu-
klid und die Materialien bestimmt. Sie mussen fur den BE-Matrixgraphit
sowie fur folgende funf nach Brennstoff und Struktur der HDI-Schicht
unterschiedene CP-Gruppen (Partikelkonzepte) angegeben werden.
- HTI-BISO-Mischpartikel (High Température Isotropic) mit (U,Th)Co-
Brennstoff, deren HDI-Schicht aus Methan bei etwa 2100 C abge-
schieden wird (U-, T-, GK-BE)
- HTI-BISO-Mischpartikel mit (U,Th)02-Brennstoff (GO-, GO(THTR)-BE)
- LTI-BISO-Abbrand-/Brutpartikel (Low J_emperature Isotropic) mit
U0_-Brennstoff. Die HDI-Schicht wird aus Propylen (Propen) bei
etwa 1300 °C abgeschieden (GLE-BE, GFB-BE)
- LTI-TRISO-Abbrandpartikel mit U02-Brennstoff (GFB-BE)
- LTI-BISO-Brutpartikel mit ThO^Brutstoff (GFB-BE)










































Tab. 10: Transportdaten fur Cs-137 im coated particle
Wdhrend sich die Cs-137-Daten bei Nachrechnungen von Bestrahlungsex-
perimenten bewdhrt haben /3,19/, sind die Sr-90-Werte ein erster An-
halt und mUssen in weiteren Auswertungen verifiziert werden. Dies
gilt vor allem im Temperaturbereich oberhalb von 1100 C, in dem sich
durch Dissoziation der Sr-Oxide eine Ànderung der Transportmechanis-
men ergeben kann /26/.
Die Werte der Tabelle 12 beschreiben die Diffusion im BE-Matrixgra-
phit. Dabei wird auf eine Unterscheidung zwischen dem Elektrographit
der Erstcore-Brennelemente und dem A3-Graphit der gepreBten Brenn-











































































Tab. 12: Transportdaten im Graphit
- 41 -
Die Cs-137-Diffusion aus dem Matrixgraphit wurde jedoch mit zwei unter-
schiedlichen Datensdtzen berechnet, deren Arrheniusverlauf in Abbildung
9 dargestellt ist.




















Abb. 9: Effektiver Diffusionskoeffizient fur Cs-137 in Graphit
Der an unbestrahltem A3-Graphit ermittelte Datensatz (a) ermoglicht
nach /19/ eine gute Beschreibung der Caesium-Freisetzung. Daruber-
hinaus wird er bei den Freisetzungsvorausberechnungen der verschie-
denen Reaktorkonzepte verwendet.
Das Datenpaar (b) wurde bei den Nachrechnungen von /3/ benutzt, da
die gemessene Freisetzung der betreffenden Bestrahlungsexperimente mit
dem Datensatz (a) nicht verifiziert werden konnte. Die Anwendung dièses
fur die Diffusion auf den Korngrenzen ("schnelle Phase") geltenden Dif-
fusionskoef fizienten fuhrte in Verbindung mit der parallel laufenden
Volumendiffusion ("langsame Phase") zu einer guten Ubereinstimmung der
BE-Profile und der Freisetzung.
Ebenso wie bei den CP-Daten wurden die Sr-90-Transportdaten im Graphit,
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Abb. 10: Effektiver Diffusionskoeffizient fur Sr-90 in Graphit
Nach /26/ konnten zwar die gemessenen BE-Konzentrationsprofileyaber
nicht die gemessenen Freisetzungen durch Rechnungen mit dem angegebe-
nen Datensatz angepaBt werden. Die Nachrechnung von Strontium-Profilen
und Freisetzungen hat jedoch erst begonnen, so daB Ànderungen in den
Daten zu erwarten sind.
3.1.5.3 Der EvaporationsprozeB
Hat ein Spaltproduktatom, ohne zu zerfallen, die Brennelementoberfldche
erreicht, kann es mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit in die ober-
fldchennahe Grenzschicht (laminare Unterschicht) des Kuhlmediums ab-
dampfen. Dieser Abdampfvorgang (EvaporationsprozeB), der mit dem Auf-
bau eines Partialdruckes in der Grenzschicht verbunden ist, wird durch
die Adsorptionsisotherme beschrieben.
Die funktionelle Abhdngigkeit des Gleichgewichtspartialdruckes p atm
fi w L J
von der Oberfldchentemperatur I K und der Spaltproduktkonzentration an
der Graphitoberflâche Cp |ig/gr wird fur kleine Konzentrationen,
C ^ 4 0 LLg/g , wie sie am AVR vorliegen, durch den linearen Ansatz von
Gr Gr
Langmuir dargestellt.
p = C« • exp (a + b/T)rw Gr
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Die Koeffizienten a, b werden aus gemessenen Adsorptionsisothermen ge-
fittet.
e
Wie bei den Diffusionskonstanten ergibt sich auch bei den Adsorptions-
isothermen aufgrund der vereinzelten Messungen kein einheitliches Bild.
So liegen z. B. bis heute keine Messungen der Sr-Adsorptionsisothermen
an A3-Graphit vor. Nach /26/ beschreibt deshalb die angegebene Adsorp-
tionsisotherme das Abdampfen des Strontiums von der BE-Oberfldche nur
unvollkommen.













Tab. 13: Koeffizienten der Adsorptionsisothermen
Neben den Adsorptionsisothermen bestimmt die Stoffubergangszahl u cm/s
die Schnelligkeit des SP-Transports in das Kuhlgas:
Sh
mit Sh Sherwood-Zahl,
D r Gasphasendiffusionskoeffizient des SP in He cm /si,
ri
d, hydraulischer Durchmesser cm I.
Der Gasphasendiffusionskoeffizient D- ist druck- und temperaturabhdngig
und wird, ausgehend von einem fur den physikalischen Normzustand (T = 273,16 K,
p = 1 atm) definierten Diffusionskoeffizienten D__/auf den vorhandenen
Betriebszustand umgerechnet.
Fur die durchgefuhrten Rechnungen wurden folgende Werte verwendet:
Caesium: D ^ = 0,407 Strontium: D-Q = 0,52 [cm /sj .
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Eine ausfuhrliche Darstellung zur Adsorptionsisotherme und Stoffuber-
gangszahl findet sich in /19/.
3.2 Die nuklearen Modellparameter
Die den Abbrand-Umwdlzzustand beschreibenden neutronenphysikalischen
GroBen wirken sich in zweifacher Hinsicht auf die Freisetzungsrechnung
aus:
- Uber NeutronenfluB und Wirkungsquerschnitt ergibt sich das fur
die Diffusion verfugbare Spaltproduktinventar,
- Die sich aus der Spaltrate ergebende BE-Leistung beeinfluBt liber
die BE-Temperaturverteilung die Stdrke der Diffusion.
Von einer prinzipiell richtigen, jeden WB-Zeitschritt berucksichtigenden
Bestimmung dieser Daten wurde jedoch abgesehen, da einerseits die kurz-
fristigen Kuhlgastemperaturschwankungen nur geringe neutronenphysika-
lische Auswirkungen haben, andererseits der Rechenzeitaufwand in keinem
Verhdltnis zur Genauigkeit der errechneten Freisetzung steht.
Die zur Ermittlung der neutronenphysikalischen GroBen erforderlichen
Spektralrechnungen wurden vor VAMPYR-Betriebsbeginn im Abstand von etwa
10 WB (= ca. 120 d) und wahrend der VAMPYR-Experimente fur jeden Ver-
such durchgefuhrt, um die Ruckkopplung der neu eingestellten Gasaustritts-
temperatur auf die Moderatortemperatur, Spektralverteilung und neue Tem-
peraturverteilung genau zu erfassen.
3.2.1 Die Aufbereitung der neutronenphysikalischen Daten
Zur Durchfuhrung der Spektralrechnung bot sich eine am AVR von /28/ er-
stellte Kombination der Rechenprogramme EREBUS-MUPO-NECKAR-MOD mit dem
Programm FIMEX an. In dieser Verbindung haben die einzelnen Teile fol-
gende Aufgabe:
Das zweidimensionale Spektral-Diffusions-Abbrandprogramm EREBUS-MUPO
errechnet in Verbindung mit dem Temperaturprogramm NECKAR-MOD und unter
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Berucksichtigung eines Nuklidvektors regionsabhdngige Flusse, Wirkungs-
querschnitte und Leistungsverteilungen. Dièse dienen dem Programm FIMEX
als AusgangsgroBen zur Ermittlung des durch den Abbrand verdnderten Nu-
klidvektors, der seinerseits wieder fUr eine weitere Spektral- und Dif-
fusionsrechnung zur Verfugung steht.
Wegen der weitgehenden Ubereinstimmung des SPAR-Abbrand-Umwàlzteils
mit dem FIMEX-Modul konnten die Daten der Spektral-Diffusionsrechnung
ohne groBere Ânderungen fur die Freisetzungsrechnung mit SPAR uber-
nommen werden.
In Abbildung 11 ist der Datenverlauf in einem FluBdiagramm mit folgen-
der Bedeutung der Symbole wiedergegeben:
- 0 RegionsneutronenfluB
- a Regionswirkungsquerschnitte aller 12 Schwermetalle
- N Regionsnuklidvektor
- q Leistungsverteilung (Meshpowers)
- T Temperaturverteilung in der Spektralrechnung
- To, r-. Régionale BE-Oberflachentemperatur
- T_ Régionale Kuhlgastemperatur
3.3 Die Betriebsdaten
Aus der Menge der anfallenden Betriebsdaten sind die mittleren Kuhlgas-
temperaturen und die thermische Reaktorleistung fur die Freisetzung von
besonderer Bedeutung.
Zum einen stellen sie die Randbedingungen bei der Ermittlung der Tempera-
turverteilung im Core, zum anderen dienen sie zur Berechnung des Gas-
massendurchsatzes.
Die thermische Reaktorleistung wird mit einer Ungenauigkeit von etwa
]% Uber eine Wdrmebilanz am Dampferzeuger unter Berucksichtigung des


































Abb. 11: FluBdiagramm der Datenaufbereitung fur die AVR-Freisetzungs-
rechnung
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tor bestimmt. Die mittlere Gaseintrittstemperatur wird von einer Ther-
moelementgruppe im Kaltgasbereich des Gebldsedruckstutzens, die mitt-
lere Gasaustrittstemperatur oberhalb der 2. Kohlesteinlage ca. 2,70 m
Uber der Oberflache der Kugelschuttung gemessen. Der HeiBgasmeBfehler
ist kleiner - 25 K.
3.3.1 Berechnung und Bedeutung des Massendurchsatzes
Mit Hilfe des Massendurchsatzes wird die je Zeitschritt freigesetzte
Aktivitdt auf die durchgesetzte Gasmenge normiert. Fur die Nachrech-
nung ist darum die Erfassung der tatsdchlich durchgesetzten Gasmenge
von besonderer Bedeutung.
Der Massenstrom m I kg/s errechnet sich aus
m (WB) =
Lth (WB) (8)




spezifische Wdrme des He: 5193
(WB) mittlere thermische Reaktorleistung
J/(kg K)]
[-h
T_. (WB) mittlere GasaustrittstemperaturGA
T r F (WB) mittlere Gaseintrittstemperatur I C
- je WB.
AnschlieBend wird der Massenstrom auf die im physikalischen Normzustand
(273,16 K, 1 atm) vorliegende, je WB-Zeitschritt durchgesetzte Gasmenge
ni.(WB) I Nm I umgerechnet.
mN(WB) = m (WB)- o He (9)






He die He-Gaskonstante: 0,02077 [bar m
3/(kg K)J ,
Druckumrechnungsfaktor 1,0133 Ibar/atmj.
Voraussetzung zur Errechnung der WB-gemittelten Temperaturen und
Leistungen ist die Aufarbeitung der entsprechenden Tagesdaten. Die
Erfassung, Schematisierung und Einordnung der Datenmenge von 10 Be-
triebsjahren in die Zeitskala des Rechenprogramms (WB-Zeitschritte)
wurde zu einem echten Problem des Datenmanagements /29/. Mit der Er-
stellung einer AVR-Datenbank durch /30/ und ihrem Einsatz fur die
Freisetzungsrechnung wurde eine wesentliche Verbesserung der Ein-
gangsdaten erzielt.
Auf dieser Grundlage konnten die Tagesdaten in die fur das Rechenmo-
dell geeignete Form des WB-Zeitschrittes umgewandelt werden. Dazu wur-
den, der WB-Definition nach Kapitel 2.2.1 folgend, aus den in den je-
weiligen Umwdlzzeitraum fallenden einzelnen Tagesdaten gewichtete
WB-Mittelwerte gebildet.
uK + 7200





gewichteter WB-Mittelwert entsprechend X(t.)
BetriebsgroBen wie T-., TOI_, L.L als Funktion der bis
GA GE th
zum Tage t umgewdlzten Kugelzahl i
Zum Zwecke der Wichtung besonders gut geeignete inte-
grierte thermische Arbeit als Funktion der in zwei auf-
einanderfolgenden Tagen t umgewdlzten Kugelzahl 1 und i.
Abbildung 12 zeigt den Verlauf der WB-gemittelten Gasaus- und Gasein
trittstemperatur sowie der thermischen Reaktorleistung.
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T968 1969 ' 1970 ' 1971 ' 1972 ' 1973 ' 1974
10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110 120 130 140
• WB
Abb. 12: WB-gemittelter Temperatur- und Leistungsverlauf
Mit den so gebildeten Mittelwerten kann aus Gl. (8) der entsprechende
Massendurchsatz und anschliefîend die freigesetzte spezifische Aktivi-




R(WB) freigesetzte Aktivitdt des Gesamtcores je WB [Cil*
3.3.2 Berechnung und Wahl der Temperaturverteilung
Die Temperaturverteilung des Cores ist wegen des temperaturabhdngigen
Diffusionskoeffizienten ein entscheidender Modellparameter in der Frei-
setzungsrechnung. Die Gute und der Eingriffszeitpunkt der neuen Tempe-
raturverteilung in das Rechenmodell sind darum mitentscheidend fUr die
Genauigkeit und Vergleichbarkeit von Rechnung und Messung. Die GUte
wird bestimmt durch das Temperaturprogramm und die eingehenden Rand-
bedingungen, wie KUhlgasein- und -austrittstemperatur bzw. thermische
Reaktorleistung. Die Wahl des richtigen Einsatzzeitpunktes ist abhtin-
gig von der genauen Zuordnung zwischen WB-Zeitschritt des Rechenmodells
und tatsachlicher Betriebsdauer.
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3.3.2.1 Das Tempérâturprogramm NECKAR-MOD
In Kapitel 3.2.1 wurde der DatenfluS der fur die Freisetzungsrechnung
benotigten Rechenprogramme beschrieben. In diesem Zusammenhang berech-
net das Programm NECKAR-MOD neben der das thermische Spektrum bestim-
menden Moderatortemperatur vor allem die fur die Freisetzungsrechnung
wichtige mittlere Brennelementoberfldchen- und KUhlgastemperaturver-
teilung der 100 Coreregionen.
Die Temperaturberechnung zerfdllt in zwei Teile:
- Ermittlung des Kuhlgastemperaturfeldes aus einem vorgegebenen
Leistungsdichtefeld,
- Berechnung der Temperaturverteilung der Brennelemente.
Dabei gelten folgende idealisierende Annahmen:
- Das AVR-Core wird durch einen Zylinder mit dem Coreradius und
der vom Kugelabzugsrohr an aufwdrts beginnenden Corehohe appro-
ximiert. In dem durch den konischen Bodenreflektor ausgesparten
Zylinderbereich des Modells wird das Leistungsdichtefeld zu Null
gesetzt.
- Die Druckverhdltnisse sind in jedem radialen Corequerschnitt
konstant.
- Die Auswirkungen des Abzugskegels am unteren Coreende und des
Schuttkegels an der Coreoberfldche auf Strbmungs- und Tempera-
turverhalten werden durch Vorgabe einer radial variablen Poro-
sitdt des Kugelhaufens simuliert.
- Die vorhandene Radialstromung des Kuhlgases und die Wdrmeablei-
tung in den Seitenreflektor werden vernachldssigt.
- Es wird eine konstante Massenstromdichte beim Eintritt in das
Core vorausgesetzt.
- Die in das Core hineinragenden Nasen mit ihrer Stbrung des Strb-
mungswiderstands werden nicht berucksichtigt.
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- Das dreidimensionale KugelflieBen wird in einem zweidimensionalen
FlieBmodell ndherungsweise simuliert. Die sich ergebende Nuklid-
vektorverteilung und das darauf aufbauende Leistungsdichtefeld
sind die Grundlage der zweidimensionalen Temperaturverteilung.
Von den genannten Annahmen haben vor allem die vier letzten Punkte Aus-
wirkungen auf die errechnete Temperaturverteilung, wie kUrzlich durch-
gefuhrte Messungen des radialen Temperaturprofiles andeuten /31/.
Im ubrigen hat sich das am AVR standardmdBig eingesetzte Programm bei
den Rechnungen zur Einstellung eines mbglichst gunstigen Gasaustritts-
temperaturprofiles und bei der Kontrolle zur Einhaltung der maximalen
BE-Temperaturen bewahrt.
3.3.2.2 Der Einsatz der Temperaturverteilung
Den Einsatz der Temperaturverteilung bestimmen von der betrieblichen
Seite her
- der sich mittelfristig dndernde Abbrand-Umwdlzzustand des Cores
unter Berucksichtigung neu eingesetzter Brennelementtypen,
- die thermodynamischen Daten in Hinblick auf langfristige Ânde-
rungen der Leistung und Kuhlgastemperatur.
Was die Freisetzungsnachrechnung betrifft, interessieren vor allem die
Temperaturverteilungen jedes einzelnen VAMPYR-Versuches. Voraussetzung
dazu war eine fur jeden Versuch erstellte Spektralrechnung.
In Abbildung 13 sind die Temperaturverteilungen in ihrer zeitlichen
Aufeinanderfolge dargestellt.
Die angegebenen Gasaus- und -einstrittstemperaturen sowie die ther-
mische Reaktorleistung sind fur die jeweilige Verteilung kennzeich-
nend und reprdsentieren in der Regel den hochsten im WB-Intervall
der Verteilung auftretenden Wert (siehe dazu Abb. 12). Fur die Be-
triebszeit vor Beginn der VAMPYR-Versuche stellt dièse Auswahl sicher-
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Abb. 13: Eingriff der Temperaturverteilungen in die Modellrechnung
VAMPYR-Experimente waren dièse GrbBen jedoch konstant, so daB die da-
rauf basierende Temperaturverteilung den entsprechenden Corezustand
widerspiegelt.
Eine Ausnahme stellt die ab WB 133 (Sept. 1974) eingreifende Tempe-
raturverteilung dar. In dem Zeitraum von WB 133 bis WB 143 (Jan. 1975)
schwankte die mittlere Gasaustrittstemperatur zwischen 950 - 970 °C /32/
und uberdeckte damit nach oben hin den Temperaturbereich, der sich durch
den moglichen Bestimmungsfehler der Gasaufheizspanne von - 2,5^ ergibt.
Der Temperaturverteilung dièses WB-Intervalls wurde nun eine mittlere
Gasaustrittstemperatur von 975 C zugrunde gelegt, um die dem Bestim-
mungsfehler korrelierte Schwankung der Kuhlgasaktivitdt zu ermitteln.
3.4 Die diffusive Coretemperatur
Es ist Ublich, die Kuhlgasaktivitdt der mittleren Gasaustrittstempera-
tur gegenliberzustellen. Wendet man dièse Zuordnung auf die noch vorzu-
stellenden VAMPYR-Versuche an, so schwanken die MeBwerte bei gleicher
Gasaustrittstemperatur um den Faktor 2 - 3 . Neben der unvermeidlichen
Fehlerbreite der Messung, die gerade bei Cs-137 und Sr-90 besonders
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unglinstig ist, hat der jeweilige Abbrand-Umwalzzustand des Cores einen
nicht unerheblichen EinfluB auf die Freisetzung.
Da die mittlere Gasaustrittstemperatur zwar die Aufheizung des Kuhl-
gases, aber nur in unzureichendem MaBe den diffusionsbestimmenden Tem-
peraturzustand des Cores beschreibt, wird eine diffusive Coretempera-
tur definiert, die den EinfluB einer Ânderung des Abbrand-Umwdlzzustan-
des in Hinblick auf die Temperaturverteilung und die damit verbunde-
ne Diffusion deutlich macht.
Zu diesem Zwecke wird mit Hilfe der Arrheniusbeziehung ein BE-typ-
und abbrandklassenabhangiger Diffusionskoeffizient D., . fUr jede Core-
région 1 bestimmt. Die Arrheniusgleichung wird dann als Volumeninte-






mit D., . typ- und abbrandklassenspezifischer Diffusionskoeffi-
zient der Région 1,
k
V D C Volumen des BE-Typs k,bt
T., .(r) typ- und abbrandklassenabhangige, radiale BE-Tempera-
turverteilung.
Mit Hilfe des im Programm SPAR verwendeten Feinpunktmaschennetzes kann
das Volumenintegral numerisch gelost werden.
R • T., ,(n)
n =
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r BE-Typ-Feinmaschenradius am Ort n
n 7
k
r AuBenradius des BE-Typs k
Uber die bekannte BE-Abbrandverteilung n., . errechnet sich der mitt
lere régionale Diffusionskoeffizient D\ :
k j
Aus den einzelnen regionalen Dif fusionskoef fizienten kbnnen Liber eine
Regionsvolumenwichtung sowohl kanalweise als auch fur das gesamte










Die in Abbildung 14 dargestellte Temperatur fur Cs-137 des TranspSrt-
datensatzes (b) ist nicht absoluter, sondern relativer Art und wird be-
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Abb. 14: Verlauf der diffusiven Coretemperatur fUr Cs-137
Innerhalb des Datensatzes konnen Abbrand-Umwdlzzustdnde gleicher oder
unterschiedlicher mittlerer Gasaustrittstemperatur nach ihrer diffu-
siven Coretemperatur unterschieden werden.
Dies soll am Beispiel eines Wechsels der Beschickungsstrategie von der
statistischen zur gezielten BE-Ruckfuhrung gezeigt werden.
Bis WB 33 (Juni 1970) wurden die abgezogenen Brennelemente statistisch
auf das Core ruckgefUhrt, wobei das Verhdltnis der mittleren Spalt-
stoffdichte von IC und AC dem aus Gleichgewichtsrechnungen ermittel-
ten Optimalwert von 0,73 angendhert wurde. Mit Beginn der WB 33 da-
gegen wurden die hochst abgebrannten BE dem IC, die weniger stark ab-
gebrannten dem AC zugefuhrt /22/. Die sich einstellende Abnahme der
IC-Spaltstoffdichte hatte eine Senkung der Leistungsdichte und des
radialen Temperaturprofils im IC zur Folge.
Tabelle 14 vergleicht die diffusiven Coretemperaturen vor und nach
der Beschickungsstrategiednderung.
Trotz der von 760 C auf 770 C angehobenen mittleren Gasaustritts-
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Abb. 14: Kennzeichnung des Abbrand-Umwdlzzustands durch die diffusive
Temperatur
Die Verschiebung der Spaltstoffdichten hat eine zum AC hin abnehmende
Verringerung der radialen diffusiven Temperatur zur Folge. Im dufBersten
Kanal steigt die Spaltstoffdichte und somit auch die diffusive Tempe-
ratur an.
Die radialen Verdnderungen der diffusiven Temperatur werden in Abbil-
dung 15 fur verschiedene Zeitpunkte dargestellt.
WB 22 Tca =760°C
WB 45 T^n = 770°C
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Abb. 15: Radiales diffusives Temperaturprofil
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Mit zunehmender Betriebszeit verlagert sich aufgrund von Umstruktu-
rierungen des Cores das Maximum der Temperatur in das AuBencore. Pa-
rallel dazu wird das Innencore entlastet, und das Temperaturprofil
flacht ab. Die Anhebung der Gasaustrittstemperatur auf 950 C bzw.
975 C verschiebt im wesentlichen das Maximum zu hoheren Temperatu-
ren, im IC dagegen sinkt die Temperatur weiter ab.
Dièse fur die diffusive Coretemperatur gezeigten Profile finden ihre
Analogie in den Verschiebungen des radialen Gasaustrittstemperatur-
profils, wie sie in /22/ von der Gruppe "Beschickungsrechnung" des
AVR jahrlich veroffentlicht werden.
Unterstellt man, wie in Kapitel 5.1.3.1 gezeigt wird, eine gleich-
sinnige Abhdngigkeit zwischen errechneter Kuhlgasaktivitdt und diffu-
siver Coretemperatur, so folgt aus dem obigen Beispiel, daB die Dar-
stellung der Kuhlgasaktivitdt als Funktion der mittleren Gasaustritts-
temperatur nur fur kurzere Zeitrdume mit definiertem Corezustand sinn-
voll ist. Uber ldngere Zeitrdume konnen Verdnderungen der Corestruktur
die Abhdngigkeit erheblich verfdlschen, so daB eine vernunftige Inter-
prétation nur bei Kenntnis der Corehistorie erfolgen kann. Wie Abbil-
dung 14 zeigt, fallen die VAMPYR-Versuche bis Anfang 1975 in eine
gUnstige Konstellation, da fur gleiche Gasaustrittstemperaturen ver-
schiedener Zeitpunkte dhnliche diffusive Coretemperaturen errechnet
werden.
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4 DIE KUHLGASAKTIVITÂTSMESSUNGEN AM AVR
Das Freisetzungs- und Ablagerungsverhalten fester Spaltprodukte
im HTR ist aufgrund der noch relativ geringen Betriebserfahrungen
in weiten Bereichen unbekannt. Einen wesentlichen Beitrag bei der
Kldrung dièses Problemkreises liefert der AVR mit seinen drei un-
abhdngigen Kuhlgasaktivittitsmessungen im Primàrkreis.
- Die r-Aktivitdt der gasformigen Isotope des Xenons und
Kryptons wird kontinuierlich in einem Bypass des Primdr-
kreises bestimmt.
Die Aktivitdt der festen Spaltprodukte wird diskontinuierlich
gemessen:
- heiBgasseitig am Coreaustritt nach Durchstromen des Decken-
reflektors mit dem Experiment VAMPYR (V) und
- kaltgasseitig am Coreeintritt hinter dem Gebldse mit dem
Kaltgasfilter (KF).
Fur die Freisetzungsnachrechnung sind das VAMPYR- und Kaltgasfilter-
experiment von besonderem Interesse. In erster Ndherung lassen sich
die VAMPYR-Mefîergebnisse als freigesetzte Kuhlgasaktivitdt des Ge-
samtcores und die des KF als Eintrittsaktivitdten des Kaltgases in
das Core interpretieren.
Im folgenden werden VAMPYR- und KF-Experiment vor allem aus dem
Blickwinkel der Freisetzungsnachrechnung betrachtet.
4.1 Das Heiflgasexperiment VAMPYR
Der Name VAMPYR steht fur "Versuchsanordnung zur Messung der Spalt-
produktfreisetzung aus pyrolytischem Kohlenstoff". Sie macht im Rahmen
des HTR-Kugelhaufenkonzeptes Versuche zum Freisetzungs- und Ablage-
rungsverhalten fester Spalt- und Aktivierungsprodukte unter den
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speziellen Randbedingungen eines Leistungsreaktors mbglich. Damit
sind die Ziele der Versuche festgelegt:
- Messung der im Reaktorbetrieb freigesetzten Aktivitdten, als
Hinweis auf das Brennelementfreisetzungsverhalten,
- Untersuchungen zum Ablagerungsverhalten der Spalt- und Akti-
vierungsprodukte an verschiedenen Reaktorwerkstoffen (plate out)
geben AufschluB liber die bei der Wartung von HTR-Primdrkreis-
komponenten zu erwartenden radiologischen Problème.
Realistische Betriebsbedingungen, wie z. B, Anwesenheit von Graphit-
staub und sein EinfluB auf den Transport der festen Spaltprodukte,
sind ein wesentliches Kennzeichen dieser Versuche. Sie erganzen und
erweitern damit die bisher durchgefuhrten Bestrahlungs- und Abla-
gerungsexperimente an Einzelkugeln im LabormaBstab und in Bestrah-
lungsreaktoren.
4.1.1 Aufbau und Durchfuhrung
Zur Entnahme mbglichst heiBen Kuhlgases wurde VAMPYR I in ein Ther-
moelementhullrohr uber dem Deckenreflektor in Hohe der dritten Kohle-
steinschicht eingebaut. Seine ràumliche Lage ist in Abb. 16 darge-
stellt. Durch einen nachtraglich eingefrasten Schlitz, 200 mm vom
Seitenreflektor entfernt, wird ein Teilstrom von maximal 14 Nm /h
in das teilweise gekuhlte Ablagerungsrohr eingesaugt und anschlieBend
uber zwei Filter zur Gasreinigungsanlage geleitet. In Abb. 17 ist
der Versuchsaufbau schematisch dargestellt. Zu 99$ werden die im Kuhl-
gas vorhandenen Spalt- und Aktivierungsprodukte auf der durchstrbmten
Oberfldche des geklihlten Probenrohres abgelagert, bzw. im 1. Filter
aufgefangen. Im nachfolgenden Absolutfilter finden sich nur kleine
Restaktivitdten /33/, die aus dem Zerfall der aufgefangenen Gasvor-
ldufer herruhren.
Die geringe Konzentration der festen Spaltprodukte im Kuhlgas macht



























Abb. 16: Ubersichtsschema des VAMPYR- und KF-Experimentes
Kohtestetn- Rohr-und Filterkiihlung
Austntt
Filter 1 ¥ - i Kugelventile Transportrohr
zur Gasreinigungsgnlage
Abb. 17: Schéma des VAMPYR-HeiBgasexperimentes
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Versuchsdauer sich uber wenigstens 4 Wochen erstreckt. Im Versuchs-
zeitraum werden der Gasmassendurchsatz durch das Core, der Teilgas-
strom durch die MeBstrecke und die Kuhlgasein- und -austrittstempe-
raturen konstant gehalten, um eine Zuordnung zwischen den thermo-
hydraulischen Reaktorparametern und der Kuhlgasaktivitdt herstellen
zu kbnnen.
Nach VersuchsabschluB werden Entnahmerohr und Filter zerlegt. Sr-89
und Sr-90 werden durch /3-Messungen, aile weiteren interessierenden
Isotope i^-spektrometrisch bestimmt. Die sich anschlieBenden chemischen
Behandlungen (Leaching) des Proberohres und der Filter dienen sowohl
der Ablosung oberfldchig abgelagerter Isotope als auch der Abtragung
einigeryU.ni starker Rohrwandschichten. Dièse Leachlbsungen werden
ebenfalls untersucht und mit der ersten Messung verglichen. Die Akti-
vitdt der Leachlbsungen geben AufschluB, ob, wo und mit welchem Kon-
zentrationsprofil Spaltprodukte abgelagert und wandeinwdrts diffun-
diert sind /34/.
Aufgrund der vollstandigen Zuruckhaltung der Spalt- und Aktivierungs-
produkte in der MeBanordnung kann unter der Annahme einer uber die
Versuchsdauer konstanten Isotopenkonzentration im HeiBgas bei bekann-
tem zeitintegrierten Massendurchsatz auf die spezifische HeiBgasakti-
vitdt [Ci/Nm I bzw. Freisetzungsrate [Ci/sJ zuruckgerechnet werden.
4.1.2 Der reprdsentative Charakter der VAMPYR-Messung
Fur den direkten Vergleich Messung - Rechnung interessiert, inwieweit
der MeBwert reprdsentativ fur die gesamte Corefreisetzung ist.
Da weder Aktivitdtsprofilmessungen uber dem Coreradius vorliegen, noch
das Mischungsverhalten des HeiBgases uber der Schuttungsoberfldche und
im Deckenreflektor eindeutig bekannt ist, sind im wesentlichen quali-
tative Bewertungen mbglich.
Die wdhrend der AVR-Planungs- und -Bauphase durchgefuhrten Modellver-
suche deuten auf eine Durchmischung des Heliums hin /35/.
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Der geometrischen Lage entsprechend muBte die Ansaugung jedoch vor
allem die duBeren Corebereiche 1000 mm < xn "S. 1500 mm erfassen,
Core
Abb. 17.
Zwei Erscheinungen sprechen fur dièse Annahme:
- Ab Mtirz 1975 stieg die Temperatur des rUcklaufenden Kaltgases
im Kaltgasringraum an /32/. Da die Gastemperatur am Dampfer-
zeugeraustritt konstant blieb, muB die Temperatur der am AuBen-
rand des Cores bzw. am Dampferzeugerhemd hochstromenden "Gas-
strdhne" angestiegen sein, die sich anschlieBend mit dem abge-
kUhlten Kaltgas mischt. Der Gastemperaturanstieg im duBeren
Corebereich ist eine Folge der dort anwachsenden Spaltstoff-
dichte.
- Neue AVR-Messungen /31/ eines radial und azimutal heterogenen
Temperaturprofiles lassen ein entsprechendes Strdmungsprofil
erwarten.
Die Kldrung dieser Frage muB einer ausfuhrlichen thermohydrau-
lischen Rechnung vorbehalten bleiben.
Im folgenden werden die VAMPYR-Messungen zundchst als reprdsentative
Gesamtfreisetzung interpretiert und dann direkt mit den SPAR-Rech-
nungen verglichen.
4.2 Pas Kaltgasfilter-Experiment
Der ursprungliche Zweck dièses Filters war die Messung der Stauban-
teile im KUhlgas. Mit Beginn der VAMPYR-Versuche wurden die Unter-
suchungen auf die staubgebundenen Aktivitdten ausgedehnt.
Mit den KF-Versuchen soll untersucht werden /36/:
- Welche Isotope im Kaltgas und mit welcher Konzentration vor-
handen sind;
- in welcher Bindungsform - atomar, molekular, staubgebunden -
die betreffenden Nuklide vorliegen;
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- welche Ablagerungsgrade auf den Primarkreisoberfldchen erreicht
werden.
Um auch die molekular und atomar vorliegenden Nuklide sowie die
Feinststdube zu erfassen, wurde den Tuchkerzenfiltern ein Absolut-
filter nachgeschaltet. Die Graphitstaubmengen liegen im Bereich von
2 - 40 • 10" g/Nm /37/. Das Kaltgas tritt mit etwa 125 °C in den
Staubfilterbypass ein und verlaBt die Filter mit etwa 50 C. Die
KF-Einsdtze werden in gleicher Weise wie die der VAMPYR-Versuchef 3]
untersucht. Dabei ergeben sich spezifische Kaltgasaktivitdten [Ci/Nm J
bzW
' [Ci/gStaub] '
Die KF-Versuche geben einen Hinweis darauf, inwieweit die Annahme
einer Null-Eintrittskonzentration in den Freisetzungsnachrechnungen
gerechtfertigt ist.
4.3 Die MeBergebnisse
Von den mehr als 20 durchgefuhrten VAMPYR-Experimenten wurden zwolf
bisher ausgewertet, von denen wiederum neun mit den Ergebnissen der
Nachrechnung verglichen werden konnen.
Tabelle 15 zeigt eine Ubersicht der ausgewerteten und fur die Frei-
setzungsnachrechnung interessanten VAMPYR- und KF-Versuche.
Die MeBfehler bei der Cs-137-Aktivitdtsbestimmung setzen sich zu-
sammen aus dem Fehler der Peakanalyse, dem Einstellungsfehler fur
das benutzte Auswertungsverfahren sowie dem Eichfehler. Wdhrend der
Eichfehler im allgemeinen kleiner als 20$ ist, liegt der Fehler der
Peakanalyse z. T. bei 100$ /38,39/.
Sr-90 wie auch sein Tochternuklid Y-90 (T. /« = 64,8 h) sind reine
/?-Strahler, so daB die Sr-90-Aktivitdt nach seiner chemischen Ab-
trennung durch ^ -Zdhlung bestimmt werden muB. Aus den Erfahrungen









































































* noch nicht ausgewertet
Tab. 15: TeilUbersicht der VAMPYR- und KF-Experimente
In Tabelle 16 sind die VAMPYR- und KF-Ergebnisse fUr die Versuche
V04/KF5 bis V13/KF12 mit wachsender Gasaustrittstemperatur darge-










































































Tab. 16: Ergebnisse der VAMPYR- und KF-Experimente /37,41/
Wichtig flir Freisetzungsbetrachtungen ist die Frage nach der Tempe-
raturabhdngigkeit der spez. Kuhlgasaktivitdten. Abb. 18 stellt fur
Cs-137 und Sr-90 den spezifischen Aktivitatsverlauf beider Versuchs-
reihen als Funktion der mittleren Gasaustrittstemperatur dar.
Die stark streuenden MeBwerte zeigen in allen Fdllen bis zu einer
mittleren Gasaustrittstemperatur von 850 C keine eindeutig erkenn-
bare Temperaturabhdngigkeit. Bei den 950- C-Versuchen ergibt sich
jedoch ein deutlicher Konzentrationsanstieg, der gegenuber den
850- C-Werten fur Cs-137 im Maximum das 40fache und flir Sr-90 sogar
das 6000fache betrdgt. Die temperaturabhdngigen Aktivitdtsverldufe
der HeiB- und Kaltgasversuche sind einander dhnlich.
Im tiefen Temperaturbereich wird die Temperaturabhdngigkeit der Kuhl-
gasaktivitdt durch die relativ zur Versuchsperiode lange Halbwerts-
zeit gedampft, da die Freisetzung allein uber den temperaturabhdngigen
Diffusionskoeffizienten gesteuert wird und die Menge der freigesetzten
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Abb. 18: Spezifische Aktivitdten der VAMPYR- und KF-Experimente
Bemerkenswert ist die hohe spezifische Kaltgasaktivitdt beider Iso-
tope, die nur selten mehr als einen Faktor 2 unter der spezif. HeiB-
gasaktivitdt liegt, bzw. fUr Sr-90 dièse in der Mehrzahl der Falle
sogar ubersteigt. Eine Erkldrung fur dièse Erscheinung lieBe sich
nach /40/ in dem besonderen Diffusionsverhalten des Strontiums sowie
in der unterschiedlichen Aufgabenstellung und MeBanordnung der Ex-
périmente finden.
Das KF-Experiment erfaBt intégral die im Kaltgas mitgefuhrte Staub-
menge. Atomares und molekulares Caesium bzw. Strontium werden nicht
gefunden, da dièse sich erwartungsgemaB an den kalten Stellen der
Einbauten und in den etwa 25 m langen Rohrleitungen des KF-Experi-
mentes, Abb. 16, niedergeschlagen haben. Die VAMPYR-Versuchsein-
richtung miBt dagegen vor allem atomar-molekulare Aktivitdtsanteile
und nur einen differentiellen Staubanteil.
Liegt im Temperaturbereich unterhalb 850 C - 950 C der Hauptteil
der Sr-90-Aktivitdt wegen der starken Ruckhaltung im Graphit staub-
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gebunden vor, so tritt dies bevorzugt als Erhohung der spezifischen
Kaltgasaktivitat in Erscheinung. Die VAMPYR-Anordnung dagegen erfaBt
die geringere freigesetzte Aktivitdt einschlieBlich eines differen-
tiellen, auch zufallsabhdngigen Staubanteils, dessen jeweilige Starke
ihrerseits fur den Schwankungsbereich innerhalb der Messung verant-
wortlich wdre.
Inwieweit nun der ins Core rlickgefuhrte Staub durch De- und Adsorp-
tionserscheinungen zum Aufbau eines Partialdruckes flihrt, ist weit-
gehend unbekannt, da weder die Verweilzeit des rUckgefuhrten Staubes
im Kugelhaufen noch das Loslichkeitsverhalten der staubgebundenen SP
quantitativ bekannt sind. Die Richtigkeit der angenommenen Nullein-
trittskonzentration (Kapitel 2.4.2) wird somit aus den KF-Ergebnissen
nicht eindeutig beantwortet.
Eine ausfuhrliche Beschreibung und Darstellung der Kaltgasexperimente
am AVR findet sich in /42/.
4.3.1 Die Bedeutung der VAMPYR-Versuche fur die Freisetzungsrechnung
Trotz vieler Bestrahlungsexperimente zur Bestimmung der SP-Transport-
daten war bisher ein direkter Vergleich zwischen errechneter und ge-
messener Corefreisetzung wegen fehlender MeBdaten nicht mbglich.
Mit dem VAMPYR-Experiment kann nun die Rechnung an den Messungen kon-
trolliert werden, um
- RuckschlUsse auf die Gute der Transportdaten,
- Aussagen Uber das Rechenmodell
zu machen. Bei genUgender Ubereinstimmung kbnnen die VAMPYR-MeBergeb-
nisse eingehender interpretiert werden.
Besondere Aussagekraft haben in diesem Zusammenhang diejenigen Expéri-
mente, die bei gleicher Gasaustrittstemperatur und mit ahnlichen Ver-
suchsparametern gefahren wurden. In diesen Fallen sind die quasikon-
stanten thermodynamischen KenngroBen von den variablen Parametern,
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z. B. der Beschickung, entkoppelt, so daB die MeBergebnisse in einen
prdziseren Zusammenhang zum Abbrand-Umwdlzzustand des Cores gestellt
werden konnen.
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5 EINSATZ DES RECHENMODELLS FUR DIE AVR-BETRIEBSZEIT VON 1968 BIS 1975
Im folgenden werden die Ergebnisse der AVR-Freisetzungsnachrechnung
fur Cs-137 und Sr-90 vorgestellt, wobei der Schwerpunkt auf die Dar-
stellung des betriebszeitabhdngigen Freisetzungsverhaltens gelegt
wird. Die Ergebnisse der Rechnung werden mit denen der VAMPYR-Messung
verglichen.
Durch Ânderungen in der AbbrandmeBanlage ist der Stand der Rechnung
auf den Zeitraum bis WB 143 (Februar 1975) begrenzt, was etwa 7 Re-
aktorbetriebsjahren oder 1950 Vollasttagen entspricht. Die mit der
Verbesserung der Abbrandunterscheidung einhergehende Anderung in der
Beschickungsstrategie fuhrte zu einer weitergehenden Differenzierung
des Beschickungsteils im Rechenmodell. Die dazu notwendigen programm-
technischen Arbeiten werden in Kurze zur Verfugung stehen /43/ und
konnen in SPAR integriert werden.
5.1 Der Aufbau des Spaltproduktinventars
Eine entscheidende Bedingung fur die zeitliche Verfolgung der Frei-
setzung liegt in der Erfassung des Spaltproduktaufbaues. In Abbil-
dung 19 ist das Anwachsen des Cs-137- und Sr-90-Inventars uber die
thermische Arbeit aufgetragen.
Der Inventaraufbau beider Isotope zeigt wegen ihrer langen Halbwert-
zeit bis zur WB 100 (April 1973) ein nichtsdttigendes Verhalten. Die
folgende gezielte bzw. kontinuierliche Entnahme abgebrannter Brenn-
elemente ldBt das Inventar in einen Quasigleichgewichtszustand ein-
schwingen, in dem der Aufbau aus Spaltung und Ruckfuhrung durch die
Entnahme kompensiert wird. Die so erreichte Quasigleichgewichtsmasse
liegt bei etwa 1215 g Cs-137 und 740 g Sr-90. Vor und wdhrend der bei
WB 115 (Dezember 1973) einsetzenden GLE-BE-Zugabe werden 1,5mal so-
viel abgebrannte BE entnommen wie zugegeben, was kurzfristig zu einer
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Abb. 19: Verlauf des Cs-137-und Sr-90-Inventars
zum einen durch die um 1,1 - 1,6 hbhere Zugabe-/Entnahmerate und zum
anderen durch die Unschdrfe der Abbrandunterscheidungsmessung bewirkt,
Mit sinkender Zahl der die MeBanlage erreichenden hoch abgebrannten
Erstcore-Brennelemente werden vermehrt BE geringeren Abbrands ent-
nommen. Beide Effekte verursachen einen Inventaranstieg. Am Ende der
Rechnung haben die Massen ein neues Quasigleichgewichtsniveau von
etwa 1330 g Cs-137 und 808 g Sr-90 erreicht.
Fur die Freisetzungsbetrachtung ergeben sich daraus folgende SchluB-
folgerungen:
- Die Beschreibung der Freisetzung ist in der nichtsdttigenden
Phase hauptsdchlich mit dem FR-Wert moglich.
- Im quasistationdren Inventarzustand ist neben dem FR-Wert auch
der R/B-Wert sinnvoll definiert, da mit diesem die momentané
Freisetzung der jeweiligen WB beschrieben werden kann.
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5.2 Die BE-Typen-Anteile und ihre Verteilung
Wegen der unterschiedlichen BE-Typ-Kontamination mlissen auch die ab-
soluten bzw. anteiligen Anzahlen der im Core vorhandenen Brennele-
menttypen betrachtet werden.
Zu Beginn des Reaktorbetriebes enthielt das Core etwa 26000 Erstcore-
Brennelemente und etwa 68000 Graphitkugeln. Bis zum Ende des Nachrech-
nungsintervalles stieg die nominelle BE-Zahl im Rechenmodell auf etwa
89500, die der Graphitkugeln sank auf ca. 4500.
Im folgenden werden die anteiligen, BE-Typ-spezifischen GroBen in zwei
Darstellungsarten vorgestellt.
In der typweisen Einzeldarstellung lassen sich die zeitlichen Schwan-
kungen eingehend nachvollziehen, wdhrend aus der Summendarstellung vor
allem der zeitliche Anteilverlauf deutlich wird.
Abbildung 20 zeigt die zeitliche Ânderung der BE-Typen-Anteile.
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Abb. 20: Verlauf der BE-Typen-Anteile
Der Anteil der Erstcore-Brennelemente sinkt durch die Zugabe der GK-
und GO-BE kontinuierlich auf etwa 10$, die ihrerseits auf 50$ bzw. 25$
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Abb. 22: Verlauf der BE-Typen-Anteile im IC
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der Brennelemente.
Nicht allein die absolute bzw. relative Anzahl der BE-Typen, sondern
auch ihre rdumliche Lage im Core beeinflussen wegen des radialen und
axialen Temperaturprofiles das Freisetzungsverhalten.
In den folgenden zwei Abbildungen wird die raumliche Verteilung der
relativen BE-Typ-Anzahlen grob nach ihrer Lage in Innencore (IC) bzw.
AuBencore (AC) unterschieden. Die AuBencoreverteilung der Abbildung 21
zeigt einen BE-AC-Anteil von etwa 80$, der mit der Innencoreerweiterung
auf 2 Kanale (IC = 2) ab WB 85 (Sept. 1972) auf etwa 60$ sinkt. Ent-
sprechend der Beschickungsstrategie, die die Zuladung der frischen BE
auf das AC vorsieht, sind im AuBencore aile BE-Typen enthalten, wobei
die GK-Brennelemente im Maximum mit 60$ und im Verlauf der VAMPYR-Ver-
suche abnehmend auf 30$ vertreten sind. Im Bereich des Innencores da-
gegen sind nach Abbildung 22 vor dessen VergroBerung hauptsachlich
U- und T-BE vertreten, die jedoch in zunehmenden MaBe von ruckgefuhr-
ten GK- und GO-BE ersetzt werden. Am Ende der Nachrechnung haben die
GK- und GO-Brennelemente im IC einen Gesamtbrennelementanteil von 17$
bzw. 9$.
Angaben uber den Verlauf der absoluten BE-Zahlen finden sich in /12/.
Aus der Betrachtung der relativen und râumlichen BE-Verteilung lassen
sich folgende Punkte festhalten:
- Die hoch kontaminierten GK-BE sind ihrer Zahl nach sowohl im
Core als auch rdumlich verteilt im IC und AC am hdufigsten vor-
handen.
- Das AC uberragt das IC nach seiner absoluten BE-Zahl und in
der Art der BE-Typen-Verteilung.
5.3 Die spezifische Kuhlgasaktivitdt
Wichtigstes Ergebnis der AVR-Freisetzungsnachrechnung ist wegen der
Vergleichbarkeit mit den VAMPYR-MeBwerten die in Gl. (10) definierte
spezifische Gesamtkuhlgasaktivitdt K_, deren zeitlicher Verlauf fur
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Cs-137 in Abbildung 23 und fur Sr-90 in Abbildung 24 wiedergegeben
ist.
Verglichen mit den Messungen errechnen die Cs-137-Datensdtze in einem
fast parallelen Verlauf eine hohere, die Sr-90-Daten dagegen eine nie-
drigere Kuhlgasaktivitdt.
Bis WB 84 (Sept. 1972) zeigen die spezifischen Aktivitdten beider Iso-
tope eine ansteigende Tendenz, die nur kurzfristig nach WB 32 (Juli 1970)
etwas abflacht. Ursache des Anstieges sind die Leistungserhohungen auf
38 MW bzw. 46 MW, die Anhebung der Gasaustrittstemperatur auf 790 C,
800 C, 830 C bzw. 850 C, der ansteigende Abbrand des Brennstoffs so-
wie die absolute BE-Zunahme aufgrund des Abzugs der Graphitkugeln. Die
zwischenzeitliche Abflachung fdllt mit dem bei der Einfuhrung der dif-
fusiven Coretemperatur besprochenen Wechsel der Beschickungsstrategie
von der statistischen auf die gezielte BE-RUckfUhrung zusammen.
Um den Reaktor auch bei mittleren Gasaustrittstemperaturen bis 950 C
betreiben zu konnen, vergrb'Berte man das Innencore auf 2 Kandle (>WB 84),
Dabei wurde das Temperaturmaximum nach auBen verschoben und das radiale
Temperaturprofil abgeflacht. Bei konstanter Gasaustrittstemperatur von
850 C senkt sich die Kuhlgasaktivitdt um anndhernd eine GroBenordnung.
Die ab WB 123 (Marz 1974) auf 950 °C angehobene Gasaustrittstemperatur
und der EinfluB der Temperaturverteilung bei T.. = 975 C lassen die
Aktivitdten beider Isotope wiederum stark ansteigen.
Was den Vergleich mit den VAMPYR-Versuchen betrifft, so zeigen die
Abbildungen fur Caesium in der Regel Ubereinstimmungen innerhalb einer
GroBenordnung. Fur Sr-90 dagegen ergibt sich ein Schwankungsbereich,
der im Maximum bis zu 1,5 GroBenordnungen reicht.
Um den EinfluB der zunehmenden BE-Anzahlen zu eleminieren, bzw. die
Wirkung des Abbrand-Umwdlzzustandes sowie seiner Leistungs- und Tempe-
raturgeschichte auf die Spaltproduktfreisetzung sichtbarer zu machen,
zeigen die folgenden Abbildungen 25 und 26 den auf die jeweilige BE-
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Abb. 25: Normierte Cs-137-Kiihlgasaktivitdt
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Abb. 26: Normierte Sr-90-Kuhlgasaktivitdt
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Fur beide Isotope sind die Erhohungen der Gasaustrittstemperatur mit
einer sprunghaften Zunahme der freigesetzten Aktivitdt verbunden. Da-
bei reagiert das Sr-90 jedoch wesentlich empfindlicher auf den Einflufî
der verdnderten Temperaturverteilung. Vom Nachrechnungsbeginn bis zur
Innencoreverbreiterung steigt die normierte Caesiumaktivitdt auf etwa
das 40fache an, wdhrend sich die des Sr-90 auf das 900fache erhoht.
Der durch die IC-Verbreiterung verdnderte Abbrand-Umwdlzzustand fuhrt
trotz erhbhter Gasaustrittstemperatur zu einem dem Zustand bei Be-
triebsbeginn dhnlichen Freisetzungsniveau.
Bemerkenswert ist die Verdnderung der Kuhlgasaktivitdt bei der Ein-
fuhrung eines neuen BE-Typs.
Beide Isotope reagieren auf die Zugabe der niedrig kontaminierten
GO-BE (WB 70, Dez. 1971) mit einer um etwa 2 - 3 WB verzogerten Ab-
nahme der Kuhlgasaktivitdt. Der Verzogerungszeitraum ist dabei ab-
hdngig von der fUr eine spurbare Anderung notwendig zuzufUhrenden
BE-Zahl - ca. 3% - , die ihrerseits durch die spezifische Typen-
Kontamination und die rdumliche Lage der freisetzungsintensiven Core-
regionen mitbestimmt wird. Da dièse im oberen Drittel des Cores lie-
gen, hat der neue BE-Typ den Bereich maximaler Temperatur schon nach
2 - 3 WB erreicht bzw. bereits durchlaufen.
Die anschlieBenden Gasaustrittstemperaturen von 950 C bzw. 975 C
erhdhen die normierte Aktivitdt auf das 80fach (Cs-137) bzw. um mehr
als 3 GroBenordnungen (Sr-90).
Es lassen sich somit fUr das AVR-Core drei EinfluIBgruppen unter-
scheiden:
- Temperatur- und Leistungserhbhungen uben die grofîte Wirkung
auf die freigesetzte Aktivitdt aus.
- Die Beschickungsstrategie bzw. der daraus resuitierende Ab-
brand-Umwdlzzustand beeinflussen die Kuhlgasaktivitdt in er-
heblichem MaBe.
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- Die Zugabe unterschiedlich stark kontaminierter BE fuhrt zu
einer kleinen, jedoch in relativ kurzen Zeitrdumen merkbaren
Verdnderung der Kuhlgasaktivitdt.
Insgesamt bestdtigt dieser qualitative Uberblick die Anwendungsfdhig-
keit des Rechenmodells und seiner Daten fur die AVR-Corefreisetzung.
5.3.1 Die spezifische Kuhlgasaktivitdt als Funktion der diffusiven
Coretemperatur
Bisher wurde die diffusive Coretemperatur allein zur Beschreibung des
Abbrand-Umwdlzzustandes verwendet. Inwieweit ldfit sich nun ein Zusam-
menhang zwischen Kuhlgasaktivitdt und diffusiver Temperatur herstellen?
Zu diesem Zweck werden die Corezustdnde der WB 78 (Juni 1972) und
WB 97 (Mdrz 1973) miteinander verglichen. Wie Abbildung 12 zeigt, wurde
der Reaktor in beiden Fdllen mit 850 C mittlerer Gasaustrittstempera-
tur betrieben und ebenso im Rechenmodell, Abbildung 13, simuliert.
In Tabelle 17 werden die intégrale und nach Kandlen unterschiedene dif-
fusive Temperatur T und Kuhlgasaktivitdt K beider WB-Zeitschritte gegen-
ubergestellt. Aus GrUnden der Ubersichtlichkeit wird die Darstellung
auf den Datensatz (b) des Cs-137 beschrdnkt. Ein entsprechender Zusam-


















































Tab. 17: Zusammenhang zwischen Kuhlgasaktivitdt (Cs-137) und diffusiver
Temperatur
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Die diffusive Coretemperatur sowie die der Kandle 1 und 2 sind um bis
zu ]6% (Kanal 2) gesunken, die Temperaturen der dufîeren 3 Kandle dage-
gen angestiegen. Die Ursache fur dièse starke Verschiebung liegt in
der Erweiterung des Innencores auf 2 Kandle (in Abb. 14, 24 und 25
durch IC = 2 gekennzeichnet), um eine Abflachung des radialen Tempe-
raturprofiles zu erreichen. Mit dem Absinken der diffusiven Coretem-
peratur ist eine Abnahme der Gesamtaktivitat um den Faktor 2 verbun-
den. Dièses Verhalten spiegelt sich mit einer Ausnahme in den gleich-
artigen Verldufen der einzelnen Kanalaktivitdten wieder. Entsprechend
dem diffusiven Temperaturverlauf steigt die Aktivitdt der dufîeren Ka-
ndle an, die des 2. Kanals nimmt verstarkt (Faktor 20) ab.
Das gegenldufige Verhalten einer ansteigenden Kuhlgasaktivitdt bei ab-
sinkender diffusiver Temperatur im ersten Kanal ldBt sich hierbei ein-
deutig als Folge der verdnderten Beschickungsstrategie interpretieren,
in deren Verlauf dem ersten Kanal abgebrannte GK- und GO-Brennelemente







































Tab. 18: Radiale, typabhdngige Kuhlgasaktivitdt zweier WB bei gleicher
Gasaustrittstemperatur
Nach Tabelle 18 und Abbildung 22 enthielt der erste Kanal (IC) zum
Zeitpunkt der WB 78 keine GK- und GO-BE. Erst mit Verbreiterung des
IC wurden Brennelemente dieser Art ruckgefuhrt, so daB in WB 97 die
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abgesunkene Freisetzung aus den U- und T-BE durch den Aktivitdtsan-
teil der GK-BE uberkompensiert wird.
Somit ist eine sinnvolle Zuordnung zwischen Kanalfreisetzung und ent-
sprechender diffusiver Temperatur nur fur gleichartige Abbrand-Umwdlz-
zustdnde moglich. Weiterhin wird bestdtigt, daB die mittlere Gasaus-
trittstemperatur im Falle von Coreverdnderungen kein verldBliches MaB
fUr die Kuhlgasaktivitdt darstellt.
Der bisher an einem Einzelbeispiel gezeigte Zusammenhang wird in Abbil-
dung 27 auf die gemessenen und berechneten Ergebnisse der interessieren-
den VAMPYR-Experimente ausgedehnt. Da sich die diffusive Temperatur aus
der Arrheniusgleichung herleitet, wurde fur die Abszisse eine 1/T-Ab-
hdngigkeit gewdhlt.
Abb. 27: Kuhlgasaktivitdt als Funktion der diffusiven Coretemperatur
im Zeitraum der VAMPYR-Versuche
Der charakteristische Geradenverlauf der errechneten Kuhlgasaktivitdt
bestdtigt die erwartete exponentielle, jedoch umgekehrt proportionale
Temperaturabhangigkeit. Aus der Eindeutigkeit dieser Zuordnung folgt
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daruberhinaus, daB die diffusive Coretemperatur den Abbrand-Umwdlzzu-
stand in Hinblick auf das Freisetzungsverhalten sinnvoll beschreibt.
Die Abweichungen von diesem Geradenverlauf werden z. B. durch die un-
terschiedlichen BE-Typ-Kontaminationen oder die nicht leistungsabhdn-
gige Freisetzung teilabgebrannter, ruckgefuhrter Brennelemente verur-
sacht.
Ubertrdgt man dièse Zuordnung auf die VAMPYR-MeBergebnisse, so bestd-
tigt sich innerhalb eines Unschdrfebereiches dièse Abhdngigkeit.
Besonders eindeutig gilt dies fur Cs-137. Durch die verhdltnismdBig
geringe Schwankungsbreite der MeBergebnisse bei gleicher mittlerer
Gasaustrittstemperatur (Faktor 3) ordnen sich die MeBpunkte in die-
ser Darstellung linear an, wobei eine Messung (V06, Tr. = 770 C) nicht
einzuordnen ist.
Eine entsprechende Darstellung ist im Falle des Sr-90 nicht moglich.
Hier lassen sich allein die Versuche Vil und V06 in einen zur Rech-
nung sinnvollen Geradenverlauf einordnen, der als obère Grenze anzu-
sehen wdre. Der Mangel an weiteren MeBpunkten verhindert jedoch eine
prdzisere Zuordnung. Mit Ausnahme von V06 (770 °C), Vil (800 °C) und
VI3 (950 C), die im Vergleich zur Rechnung eine wesentlich zu hohe
Kuhlgasaktivitdt aufweisen, unterscheiden sich die restlichen Messungen
verhdltnismdBig wenig von der Rechnung. Die beiden unteren Geraden
sollen mogliche untere Verldufe einer temperaturabhdngigen Kuhlgasak-
tivitdt aufzeigen.
Die scheinbare Temperaturunabhdngigkeit der VAMPYR-Messungen bis zu
einer mittleren Gasaustrittstemperatur von 850 C, Abbildung 18, be-
stdtigt sich in dieser Darstellung nicht. Entsprechend den Ergebnissen
der SPAR-Rechnung zeigen die Messungen eine stetige wenn auch schwache,
Zunahme der Kuhlgasaktivitdt. Dabei ist eine qualitative Âhnlichkeit
zwischen errechnetem und gemessenem temperaturbezogenem Aktivitdtsgra-
dienten festzustellen.
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5.3.2 Der Vergleich zwischen Rechnung und Messung
Im vorangegangenen Teil wurde gezeigt, daB bei geeignet definierter Be-
zugstemperatur auch die VAMPYR-MeBwerte temperaturabhdngig einzuordnen
sind.
Die unter alleiniger Betrachtung der mittleren Gasaustrittstemperatur
anscheinend regellosen Schwankungen der Kuhlgasaktivitdt sind somit
teilweise dem Abbrand-Umwtilzzustand zuzuordnen. Daruberhinausgehende,
erhebliche Unterschiede lassen auf weitere EinfluBgroBen, wie z. B.
die Graphitstaubmengen und die an sie gebundenen Aktivitdten, schlie-
Ben. In dem Vergleich Rechnung - Messung werden deshalb die auBerhalb
der aufgezeigten Bandbreite liegenden Versuche, Abbildung 26, weniger
stark bewertet.
5.3.3 Staubanteil und Kuhlgasaktivitdt
In Kapitel 4.3 wurde auf den im Staub mittransportierten Aktivitdts-
anteil hingewiesen. Im Rahmen dieser Arbeit kann auf die damit ver-
bundenen Ergebnisse nur qualitativ eingegangen werden. Eine ins ein-
zelne gehende Darstellung soll in /44/ gegeben werden.
Fur beide Nuklide liegen die KUhlgasaktivitdten von V06, Vil, und mit
Einschrdnkung V13, im oberen Bereich der Ergebnisfelder, wdhrend sich
im unteren Randgebiet die Versuche V08, VIO, V07 und V12 gleicher-
maBen wiederfinden. V09 und V04 ordnen sich fUr die Cs-137 am oberen
Rand, fur Sr-90 im unteren Teil ein, Abbildung 26.
Phdnomenologisch fdllt auf, daB hohe VAMPYR-Kuhlgasaktivitdten in der
Regel eine hohe Staubmasse und KF-Aktivitdt, niedrige eine geringe
Staubmasse und KF-Aktivitdt aufweisen. Dieser empirische Zusammenhang
ist nach Tabelle 19 fur die Staubmassen deutlicher ausgeprdgt als fur
die KF-Aktivitdten, siehe
Aus der empirischen Anschauung lassen sich die VAMPYR-MeBergebnisse
als Zusammenwirken von diffusiv freigesetzten, atomar-molekularen Ak-







































Tab. 19: Zusammenstellung der Staubmassen und KF-Aktivitdten
kldren. Ein Teil des eingesaugten Staubes wird als Filteraktivitdt
erfaBt. DarUberhinaus ist der quantitative Staubaktivitdtsanteil
nicht eindeutig bestimmbar, so daB eine explizite Separierung dieser
beiden Komponenten nicht erfolgen kann und der folgende Vergleich,
was den StaubeinfluB anbelangt, auf qualitative Wertungen beschrdnkt
bleiben muB.
5.3.4 Die Cs-137-Kuhlgasaktivitdt
In Tabelle 20 sind die Ergebnisse der VAMPYR-Versuche denen der Rech-
nung mit beiden Datensdtzen gegenubergestellt. Die Zeilen "Faktorab-
weichung" geben dabei das Verhdltnis Rechnung zu Messung wieder.
Die Kuhlgasaktivitdten des Datensatzes (b) kommen den MeBwerten am
ndchsten, wobei die Abweichung zwischen anndhernder Ubereinstimmung
(V06, TGA = 770 °C) und einem Faktor 6 (V08, TGA = 825 °C) liegt.
Die Werte des Datensatzes (a) ihrerseits sind im Vergleich zu denen
von (b) zu Beginn um das 2,5fache hoher. Mit wachsenden Gasaustritts-
temperaturen ndhern sich die Ergebnisse der Datensdtze wegen der unter-
schiedlichen Aktivierungsenergien an (Faktor 1,7; TGA = 950 C).

































































































Tab. 20: Vergleich der VAMPYR- und SPAR-Aktivitdten des Cs-137
leren Gasaustrittstemperatur von 770 C betrieben wurde. Es liegt eine
anndhernde Ubereinstimmung mit dem Ergebnis des Datensatzes (b) bzw.
eine Faktorabweichung von etwa 2,5 gegenuber (a) vor. Im Vergleich zu
den ubrigen Versuchen ist dieser MeBwert jedoch liberreprdsentiert, was
in Abbildung 27 durch seine Lage auBerhalb des Ergebnisfeldes deutlich
wird. Die Kuhlgasaktivitdt dièses Versuches ist um bis zu 77% hoher als
die zweier 825- C-Versuche bzw. ubersteigt eine 850- C-Messung (V04)
immer noch um 6%. V06 ist deshalb fur eine Bewertung nicht geeignet.
Die Versuche VU (800 °C), V09 (825 °C), V04 (850 °C) und V13 (950 °C)
zeigen fur (b) eine Faktorabweichung kleiner als 3 und fur (a) kleiner
als etwa 6,5. Sie reprdsentieren somit diejenige Gruppe von Versuchen,
die den Ergebnissen der Rechnung am ndchsten kommen. In Abbildung 27
ordnet sich dièse Gruppe in den typischen Geradenverlauf ein und bildet
den oberen Rand des Ergebnisfeldes.
Die verhdltnismdBig kleine Faktorabweichung des Versuches V13 tduscht
jedoch eine ungerechtfertigte Ubereinstimmung vor, die durch zwei ge-
gensdtzliche Erscheinungen verursacht wird: In der Rechnung nimmt die
KUhlgasaktivitat im Verlauf der aufeinanderfolgenden 950- C-Versuche
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ab, was sich auch in einem Absinken der diffusiven Temperatur aus-
drlîckt. Demgegenuber steigt die gemessene KUhlgasaktivitdt des Ver-
suches V13 auf das 1,5fache des vorhergehenden 950- C-Versuches an.
Als Ursache fur dièse Steigerung bieten sich folgende Teilerkldrungen
an;
- Das Experiment wurde mit einer hoheren Gasaustrittstemperatur
als 950 C betrieben. Nach /40/ ist dies jedoch nicht mehr ein-
deutig festzustellen.
- Das Auftreten von Partikelbruch kann nicht vbllig ausgeschlossen
werden. Dies gilt fur die U- und T-BE, die mit maximalen schnel-
len Neutronendosen von 9 =3,5*10 cm bzw. 2,6-10 cm
21 -2(E^.0,1 MeV) die Dosisschwelle von 2,5-10 cm" Uberschritten
haben, unterhalb der kein Bruch entsprechend den Studsviker
R2-Kugelexperimenten auftreten sollte /11/. So treten im R2-K3-
Test bei Karbidpartikeln bereits nach 11% fima und einer schnel-
21 -2len Neutronendosis von 3,1-10 cm eindeutig Schdden auf. Die
Partikeln in den Tapetenelementen sind daruberhinaus noch durch
die Matrixeinbettung gefdhrdet /45/.
- Der V13-Me8wert beruht zum Teil auf Aktivitdtsschdtzungen /46/,
die durch die vergleichsweise starke Erhohung der Ag-1lOm-Werte
relativ zum Cs-137 verursacht werden.
Gibt der V13-MeBwert, trotz der Aktivitdtsabschdtzung, die tatsdch-
lichen Verhdltnisse wieder, so fuhrt die BerUcksichtigung der ersten
beiden Punkte im Rechenmodell zu einer hoheren errechneten KUhlgas-
aktivitdt und damit zu einer Vergrb'Berung der Faktorabweichung.
Zwei Versuche mit geringer Faktorabweichung (Vil, V13) weisen gleich-
zeitig eine hohe Staubmasse bzw. Staubaktivitdt auf, so daB die gute
Ubereinstimmung von Rechnung und Messung durch den vergleichsweise er-
hohten Aktivitdtsanteil des eingesaugten Staubes verursacht worden
sein kann.
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GroBe Faktorabweichungen dagegen zeigen die Versuche V08 (825 C),
V07 (850 °C) und V12 (950 °C). Mit Abweichungen um den Faktor 4 - 6 , 5
fur (b) und 7,5 - 15 fUr (a) bilden sie die untere Grenze des Ergeb-
nisfeldes, wobei sich die Werte wiederum durch eine eindeutige Gerade
verbinden lassen. Sowohl V07 als auch V08 weisen niedrige Kuhlgasak-
tivitdten auf, die unter denen des 800- C-Versuches liegen, jedoch bei
einer MeBgenauigkeit von - 100$ im positiven das Niveau entsprechender
Versuche gleicher Gasaustrittstemperatur erreichen.
Die geringere Staubaktivitdt dieser Versuche, die mit Ausnahme von
V08 (75%) zwischen 10 und 40$ der HeiBgasaktivitdt schwankt, weist auf
einen hoheren diffusiven Kuhlgasaktivitdtsanteil hin.
Damit zeichnen sich zwei gegenldufige Tendenzen im Verlauf der Faktor-
abweichung ab, die allerdings aus der Beobachtung einzelner weniger
MeBpunkte resultieren:
- Die Versuche am oberen Rand des Ergebnisfeldes weisen eine ge-
ringere Faktorabweichung auf, die mit wachsender mittlerer Gas-
austrittstemperatur anwdchst.
- Die Versuche an der unteren Grenze zeigen groBere Faktorabweichun-
gen. Dièse nehmen zu hoheren Gasaustrittstemperaturen hin ab.
Beide Tendenzen lassen sich mit dem zu hohen Temperaturen hin stark
anwachsenden atomaren Kuhlgasaktivitdtsanteil erkldren.
Im ersten Fall addiert sich zu einem zwar hohen, dabei in sich jedoch
schwankenden Staubaktivitdtsniveau eine anwachsende atomare Aktivitdt.
Die Substitution beider Erscheinungen schwdcht die Steigung der oberen
Randgeraden ab - die Faktorabweichung wdchst.
Im zweiten Fall dagegen wird bei hbheren Gasaustrittstemperaturen die
errechnete Aktivitdt mit einer vorherrschend atomaren VAMPYR-Aktivitdt
verglichen. Die untere Randgerade hat einen stdrkeren Anstieg, da die
Verdnderung der Staubaktivitdt nur eine geringe Rolle spielt - die Fak-
torabweichung sinkt.
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Diese qualitative Betrachtung stlitzt sich jeweils auf wenige Expérimente
und muBte durch weitere Versuche abgesichert werden. In der folgenden
Bewertung werden die beschriebenen Tendenzen quantitativ wegen der unge-
nligenden Reprasentativitdt nicht weiter verfolgt. Statt dessen werden
die gemittelten Faktorabweichungen in den einzelnen Temperaturgruppen
auf ihre Temperaturabhangigkeit hin untersucht. Die Mittelung ist be-
rechtigt, weil die einzelnen MeBergebnisse aufgrund der geringen
Schwankungsbreite im allgemeinen noch innerhalb der MeBungenauigkeit
liegen.
Tabelle 21 zeigt nun die in den jeweiligen Temperaturgruppen auftre-
tenden temperaturgemittelten Faktorabweichungen sowie den Gesamtmit-

































Tab. 21 : Faktorabweichungen in den Temperaturgruppen
Fur beide Datensdtze nehmen die Faktorabweichungen mit wachsender mitt-
lerer Gasaustrittstemperatur zu, wobei im Falle von (a) dièse bei 950 C
leicht sinkt. Da nicht auszuschlieBen ist, daB in den Messungen staub-
gebundene Aktivitdten enthalten sind, die die Faktorabweichungen ver-
kleinern, sollte die mittlere Faktorabweichung jedoch eher grbBer sein.
Gilt fur die gemessene Kuhlgasaktivitdt die Temperaturabhdngigkeit der
Abbildung 27, so folgt aus den Zunahmen der Faktorabweichungen eine zu
hohe Aktivierungsenergie beider Datensdtze.
In Anbetracht der in die Vergleichswerte eingehenden Ungenauigkeiten
stimmen die Ergebnisse des Datensatzes (b) gut mit den Messungen uber-
ein und werden deshalb im folgenden hauptsdchlich angefuhrt. Er bietet
eine realistische Grundlage fur Cs-137 Corefreisetzungsrechnungen.
Die auf der Basis (a) errechneten Werte lassen sich dagegen lediglich
als Grenze der zu erwartenden Freisetzung interpretieren und haben
ausgesprochen konservativen Charakter. Sie sollen im weiteren mogliche
Schwankungsbreiten verdeutlichen.
5.3.5 Die Sr-90 Kuhlgasaktivitdt
Lagen die Caesium-Nachrechnungen Uber den Messungen, so gilt fur Sr-90
das Gegenteil. Mit zwei Ausnahmen errechnet der Sr-90-Datensatz klei-
nere Kuhlgasaktivitdten. Die in Tabelle 22 aufgefuhrten Faktorabwei-






















































Tab. 22: Vergleich der VAMPYR- und SPAR-Aktivitdten des Sr-90
Hier zeigen die Faktorabweichungen sehr groBe Schwankungen, wobei auf-
fdlligerweise entweder sehr groBe oder sehr kleine Abweichungen auf-
treten. Verursacht werden dièse Schwankungen durch die bei niedrigen
und hohen Gasaustrittstemperaturen auftretenden, starken Uberhbhungen
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der gemessenen Kuhlgasaktivitdt. So ist z. B. die Strontium-Kuhlgas-
aktivitdt des Versuches Vil (800 C) trotz niedriger diffusiver Tem-
peratur um das 3,6- bis 9fache hbher als die der Versuche V04/V07
(850 C). Der Versuch Vil weist dabei eine sehr hohe, V07 dagegen
eine sehr niedrige Staubmasse und Kaltgasaktivitdt auf. Dies gilt
ebenso fur V13, dessen hohe Aktivitdt neben den oben genannten Grun-
den durch eine hohe Staubmasse mitbestimmt worden sein kann.
Der Versuch VI2 stellt in diesem Zusammenhang insofern eine Besonder-
heit dar, als bei den Messungen keine abgelagerten Strontiumaktivi-
tdten im Testrohr gefunden wurden, so daB die Gesamtaktivitdt ver-
gleichsweise sehr niedrig liegt. Auch der entsprechende KF-Versuch
unterscheidet sich von allen anderen Versuchen durch eine sehr nie-
drige Staubmasse bei gleichzeitig hoher spezifischer Kaltgasaktivitat.
Hier stellt sich die Frage, inwieweit die geringe Staubmasse mit der
nicht mefîbaren Strontium-Testrohraktivitdt zusammenhdngt.
Berucksichtigt man in diesem Zusammenhang die im Vergleich zu den
VAMPYR-Experimenten um mehr als 300$ hbhere Staubaktivitdt der
KF-Versuche, so scheint der staubgebundene Strontiumtransport zumin-
dest im tieferen Kuhlgastemperaturbereich eine nicht unwesentliche
Rolle fur die Gesamtkuhlgasaktivitdt zu spielen. Hieraus lieBe sich
teilweise die schwierige temperaturabhdngige Einordnung der Mefiwerte
erkldren.
Analog zu Cs-137 bilden die Versuche V06 (770 °C), Vil (800 °C) und
bedingt V13 (950 C) mit Faktorabweichungen von 20 - 40 den oberen
Rand des mbglichen Ergebnisfeldes. Wie Tabelle 19 zeigt, lag fur Vil
und V13 eine sehr hohe Staubmasse bzw. spezifische Staubaktivitdt vor;
V06 weist wiederum eine sehr hohe Kuhlgasaktivitdt auf. Die Verbin-
dungsgerade V06 - Vil stellt somit einen mbglichen oberen Grenzverlauf
dar, dessen Gradient jedoch variabel ist und der durch weitere verfeinerte
Expérimente verifiziert werden mUBte.
Die restlichen Versuche deuten den mbglichen unteren Bereich an (Faktor-
abweichung 0,4 - 2,6), wobei aile Versuche eine verhdltnismdBig geringe
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Staubmasse aufweisen. V07, mit einer sehr kleinen Staubmasse und spe-
zifischen Staubaktivitdt, liegt deutlich unterhalb der errechneten
Strontium-Aktivitdt und mUBte umgekehrt als Beipiel eines Versuches
mit hohem diffusiven KUhlgasaktivitdtsanteil anzusehen sein. Dies
gilt auch fur V12, dessen Besonderheiten schon genannt wurden.
Fur die Begrenzung des Ergebnisfeldes zu niedrigen KUhlgasaktivitaten
hin bieten sich zwei Verbindungsgeraden an:
- V12-V09 als eine mogliche untere Grenze, die sich an dem Verlauf
der Rechnung orientiert;
- V12-V07 als Geradenverlauf, der den mbglichen diffusiven Charak-
ter dieser Messung im Auge behdlt.
Insgesamt bestdtigt die Nachrechnung den Eindruck, daB auf die Beruck-
sichtigung des Staubes beim Strontiumtransport nicht verzichtet werden
kann. Fur den Fall eines geringen Staubanteils ist eine gute Uberein-
stimmung der Messung und Rechnung festzustellen. Die Anwendung dièses
Sr-90-Datensatzes fur Auslegungsrechnungen fuhrt jedoch zu optimistischen
Aktivitdten.
5.3.6 Die Kuhlgasaktivitdt der BE-Typen
Von besonderem Interesse ist die Aufteilung der Gesamtkuhlgasaktivitdt
in die jeweiligen Beitrdge der beteiligten BE-Typen. In Abbildung 28
und 30 sind die absoluten KUhlgasaktivitaten und in Abbildung 29 und 31
die KUhlgasaktivitatsanteile in Summenform fur Cs-137 und Sr-90 darge-
stellt.
Bedingt durch die hohe absolute BE-Zahl und die BE-Kontamination nimmt
die Kuhlgasaktivitdt aus den GK-BE einen Uberragenden Anteil ein. Im
Verlauf von 2,5 Betriebsjahren (August 1971 - Januar 1974) wurden mehr
als 90$ der Gesamtaktivitdt an Cs-137 und Sr-90 aus GK-BE freigesetzt,
die in diesem Zeitraum etwa 50/6 der gesamten Brennelemente stellten.
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In dièse Période fdllt als vorbereitende BeschickungsmaBnahme der ge-
planten Innencoreverbreiterung die Wechselbeschickung WB 80 - 83,
(Juli 1972), bei der wechselseitig uber jeweils zwei WB die Kandle
3 - 5 , danach die Kandle 2 - 5 mit frischen Brennelementen beladen
wurden. Als Folge muBte in der ersten Période (WB 80/81) der zweite
Kanal mit abgebrannten U- und T-BE aufgefullt werden. Wdhrend dièses
Zeitraumes lag das radiale Temperaturmaximum in den oberen Regionen
des zweiten Kanales (mittl. BE-Oberfldchentemperatur der drei oberen
Regionen: 1028, 1049, 985 C), so daB eine momentané verstdrkte Frei-
setzung aus den rlickgefUhrten, stark abgebrannten Brennelementen er-
folgte (mittlerer Abbrand: 13,9 bzw. 13,2 fima). Die Rechnung zeigt
in dieser Période einen starken Freisetzungsanstieg der U- und T-BE,
der die GK-Aktivitdt fur kurze Zeit zuruckdrdngt.
Das breite Innencore ab WB 84 fuhrt zu einer Stabilisierung der frei-
gesetzten Aktivitdt fur aile Typen. Durch die GO- und einsetzende
GLE-BE-Zugabe wird der GK-Aktivitdtsanteil zundchst langsam, mit Ein-
griff der 950- C- bzw. 975- C-Temperaturverteilungen deutlich verklei-
nert. Am Ende des Nachrechnungszeitraumes ist der GK-BE-Anteil auf
etwa 45$, der Kuhlgasaktivitdtsanteil auf 38$ (Cs-137) bzw. 43$ (Sr-90)
abgesunken. Der Beitrag der drei Prozent GLE-BE betrdgt dagegen nun
40 - 50%.
Die Aktivitdtsunterscheidung nach BE-Typen ermoglicht es weiterhin,
einzelne BE-Chargen konstanter Anzahl auf ihr Freisetzungsverhalten
bei Leistungs-, Temperatur- und Abbrand-Umwdlzzustandsdnderungen zu
untersuchen. So bleibt z. B. die absolute BE-Zahl der U- und T-BE bis
zum Beginn der kontinuierlichen BE-Entnahme im April 1973 konstant.
Die Leistungserhbhung auf 38 MW ldBt wegen der erhohten mittleren BE-
Leistung die freigesetzte Caesium- und Strontium-Kuhlgasaktivitdt aus
beiden BE-Typen anwachsen.
Der schon beschriebene Wechsel der Beschickungsstrategie (WB 33 -
Juni 1970) - gezielte BE-Ruckfuhrung - senkt die IC-Temperaturen. Die
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Abb. 28: Cs-137-Kuhlgasaktivitdtsverlauf der BE-Typen
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Abb. 29: Cs-137-KUhlgasaktivitdtsanteil der BE-Typen
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Abb. 31: Sr-90-KUhlgasaktivitdtsanteil der BE-Typen
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langfristige Folge dieser Anderung fur die regionalen mittleren BE-
Oberflâchentemperaturen wird aus der GegenUberstellung zweier auf-
einanderfolgender Temperaturverteilungen (WB 41 - September 1970,
TrA = 770 °C; WB 49 - Januar 1971, T.. = 790 °C) deutlich:
uA OA
Kanal 1, Région 1 (IC): 842 °C (T.. = 770 °C) 785 °C (T_. = 790 °C)
GA GA
Région 2 (IC): 813 °C 751 °C
Kanal 2, Région 7 (AC): 911 °C 953 °C
Région 8 (AC): 912 °C 949 °C
Im Verlauf dieser Abbrand-Umwdlzzustdnde sind die T-BE hauptsdchlich
im Kanal 1 (IC), nur wenige dagegen im Kanal 4 und 5 des AC angeordnet,
so daB die Freisetzung dieser Charge stark abnimmt. Ein entsprechendes
Verhalten zeigen die U-BE. Hier wird jedoch die Freisetzungsreduktion
aus dem ersten Kanal durch die Erhohung aus dem AC anndhernd ausge-
glichen (siehe die BE-Verteilungen auf IC und AC der Abb. 21 und 22).
Die wachsende Anzahl der GK-BE kann jedoch die Abnahme der Kuhlgas-
aktivitdt aus den U- und T-BE in diesem Zeitraum noch nicht kompen-
sieren, so daB die Gesamtkuhlgasaktivitdt ebenfalls abflacht (siehe
Abbildung 23 und 24).
Die nun folgenden Erhdhungen der mittleren Gasaustrittstemperatur auf
800, 830 und 850 °C lassen die Aktivitdt der U-BE entsprechend ihrer
Verteilung auf das gesamte Core langsam ansteigen.
Demgegenuber schwankt die Kuhlgasaktivitdt aus den T-BE entsprechend
den Verschiebungen der IC-Temperaturverteilung. Die Ânderung der dif-
fusiven Temperatur des ersten Kanals macht dies deutlich.
Kanal 1 (IC) : T^ . = 763 °C (WB 56, Juni 1971, T-A = 800 °C)
Kan I OA
T., . = 782 °C (WB 68, Dezember 1971, T.. = 830 °C)l\anI UA
T., . = 760 °C (WB 78, Juni 1972, TrA = 850 °C)Kan1 GA
Die anschlieBende Wechselbeschickung verstdrkt die Caesium- und Stron-
tiumaktivitdt beider BE-Typen erheblich.
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Mit Beginn der kontinuierlichen Entnahme abgebrannter Brennelemente
(WB 100) reduzieren sich beide Kuhlgasaktivitatsanteile auf wenige
Prozent. Die kurzfristige Zunahme der T-BE-Aktivitdt erkldrt sich da-
bei aus einer erneuten Frischzugabe auf die Aufîencorekandle im Inter-
vall WB 108 - 112 (August - Oktober 1973). Die Gasaustrittstemperaturen
950 - 975 C lassen die Aktivitdten beider Typen absolut zwar ansteigen;
ihr Gesamtaktivitdtsanteil liegt jedoch unter 5%.
Am Beispiel der von WB 115 bis 120 (Dezember 1973 - Januar 1974) auf das
AC geladenen GLE-Typen wird der Einflufî des shuffelns auf das Freiset-
zungsverhalten deutlich. Ab WB 120 flacht ihre Kuhlgasaktivitdt leicht
ab, da keine GLE-BE mehr zugefuhrt werden, Abbildung 28 und 30. Die
Temperaturerhbhung auf 950 C hat einen Temperaturanstieg vor allem in
den oberen Regionen der Kandle 3 - 5 , Abbildung 15, und damit einen
entsprechenden KUhlgasaktivitdtsanstieg zur Folge. Durch das vertikale
Umladen wandern die GLE-BE schon nach wenigen WB in Regionen niedriger
Temperatur, so daB ab WB 126 (April 1974) ihre Freisetzung abnimmt. Der
ab WB 130 (September 1974) einsetzende Anstieg ist mit dem Beginn der
RuckfUhrung teilabgebrannter GLE-BE verbunden, die auf Kanal 3 nach
13 WB das Core und nach weiteren 2 WB das Kugelabzugsrohr durchlaufen
haben. Da die GLE-BE Uber 6 WB-Intervalle frisch zugegeben wurden, ist
der Vorrat rlîckzufUhrender GLE-BE aus Kanal 3 zum Zeitpunkt der WB 136
(November 1974) erschopft, so daB Uber weitere 2 WB keine abgebrannten
GLE-BE ruckgefuhrt werden kdnnen. Die Folge ist ein Absinken sowohl
der GLE- als auch der Gesamtkuhlgasaktivitdt (Abb. 23 und 24), da der
GLE-BE-Aktivitdtsanteil wdhrend dièses Zeitraumes etwa 33 - 35$ be-
trdgt. Inzwischen haben die GLE-BE des vierten Kanals nach 22 WB je-
doch das Kugelabzugsrohr erreicht, so daB ab WB 140 (Dezember 1974)
die Kuhlgasaktivitdt mit der wieder einsetzenden GLE-BE-Ruckfuhrung
erneut ansteigt.
Aus dem dargestellten Aktivitdtsverlauf wird deutlich, daB die Gesamt-
kuhlgasaktivitdt von dem typenweisen Abbrand-Umwdlzzustand und dessen
zugeordnetem Freisetzungsanteil wesentlich mitbestimmt wird. Deshalb
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sollten Ânderungen in der Beschickungsstrategie auf ihre Konsequenzen
hinsichtlich der SP-Freisetzung im voraus uberpruft werden.
5.4 FR- und R/B-Werte
Neben der absoluten Aktivitatshbhe des Kuhlgases kann man mit den in
Gleichung (6) und (7) definierten R/B- und FR-Werten einen anschau-
lichen Einblick in das Freisetzungsverhalten des Gesamtcores bzw. der
eingesetzten BE-Typen gewinnen. Wie in Kapitel 5.1 gezeigt wurde,
kennzeichnet vor allem der intégrale FR-Wert das Corefreisetzungsver-
halten der beiden Nuklide. Daneben kann mit Erreichen des Quasigleich-
gewichtscores im April 1973 der R/B-Wert zur differentiellen Beschrei-
bung der momentanen Freisetzung benutzt werden.
Es wird zwischen dem mittleren FR-(R/B-) Wert sowohl des Cores (FR,
R/B) als auch der BE-Typen und dem maximalen FR-(R/B-) Wert unter-
schieden. Dabei wird derjenige mittlere FR-(R/B-) Wert der BE-Typen
als Maximalwert gewdhlt, der je WB-Zeitschritt aus allen Abbrandklas-
sen, BE-Typen und Coreregionen den hochsten Wert erreicht. Den FR-
(R/B-) Werten wird die mittlere Kontamination des Cores bzw. die der
BE-Typen gegenubergestellt, da beide auf das im BE vorhandene Uran-
bzw. Spaltproduktinventar bezogene GrbBen sind und uber die Abbrand-
gleichungen zusammenhdngen. Fur die Corekontamination wird dabei die
Verdnderung aufgrund der Abbrandabnahme und der Zunahme aus der Zu-
gabe frischer BE berucksichtigt.
Liegt der mittlere FR-(R/B-) Wert unterhalb der Corekontamination, so
wird die Kuhlgasaktivitât hauptsdchlich aus der BE-Kontamination ge-
speist. Dièses Verhalten zeigen Cs-137 bzw. Sr-90 in Abbildung 32 und
33. Bis zum Ende des Nachrechnungszeitraumes liegen die mittleren
FR-Werte und die nicht dargestellten mittleren R/B-Werte des Cores
unterhalb der mittleren Corekontamination.
Dies wird quantitativ im Zeitraum des VAMPYR-Versuches V13 (950 °C),
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Abb. 33: Verlauf der mittleren und maximalen Sr-90-FR-Werte
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= 1,5-10~5 , FR = 1,5-10"6
Der Verlauf der maximalen FR-bzw. R/B-Werte ist ein Kennzeichen dafur,
wie weit einzelne Brennelemente Uber die Kontamination hinaus durch
Diffusion aus dem CP oder aufgrund von Ausheizerscheinungen einen Bei-
trag zur Freisetzung leisten.
Im Falle des Cs-137 liegt der maximale FR-(R/B-) Wert zum Teil uber
der mittleren Corekontamination. Er wird bis zum Erreichen von 975 C
mittlerer Gasaustrittstemperatur allein durch das Verhalten einiger
GK-BE geprâgt, die sowohl die mittlere Core- als auch die typspezi-
fische BE-Matrixkontamination uberragen. Einzelne Vertreter der rest-
lichen BE-Typen uberschreiten bis zu diesem Zeitpunkt zwar im R/B-Wert
wdhrend kurzer Zeitabschnitte ebenfalls ihre Matrixkontamination,
ohne jedoch den entsprechenden mittleren FR-Wert daruber anzuheben.
Ein quantitatives Beispiel aus dem Zeitraum des Versuchs V13 ist fur


















































3, M O " 4
5,6-10"5
2,4-10"4
Tab. 23: BE-Typ-abhdngige FR- und R/B-Werte fUr Cs-137
Danach zeigen Einzelbrennelemente des T-, GK- und GO-Typs, bedingt
durch ihre Lage im Core,, ein verstarktes Freisetzungsverhalten. Be-
- 99 -
trachtet man die entsprechend definierten FR-(R/B-) Werte der coated
particles, so liegt beim CP des GK-BE der maximale R/B-Wert Uber der
herstellungsbedingten PyC-Kontamination. Fiir das T- und GO-BE trifft
dies jedoch nicht zu, wie die unteren Zahlenbeispiele zeigen.
T-BE: R/B (CP) = 4,6-10~4, CP-Kont (PyC) = 3-10~3
iTiQX
GK-BE: R/Bmax (CP)= l,0-10"2, CP-Kont (PyC)= 6-10"3
GO-BE: R/B (CP) = 5,3 -10"4 , CP-Kont (PyC)= 8-10"4
Der Cs-137-Kuhlgasaktivitatsanteil der GK-BE wird somit vereinzelt
aus der CP-Diffusion versorgt.
Im Gegensatz dazu ist der hohe maximale R/B-Wert der T- und GO-BE
eine Ausheizerscheinung, weil abgebrannte Brennelemente mit ge-
ringer Leistung in den heiBen Corebereichen zu erhohter Freisetzung
angéregt werden.
Daruberhinaus verdeutlicht der Anstieg des mittleren R/B-Wertes des
GO-Typs uber die BE-Kontamination, daB in diesem Zeitraum eine er-
hebliche Anzahl GO-BE, jedoch nur wenige T-BE,der Ausheizung unter- "
liegen.
Mit Einsatz der Temperaturverteilung fur 975 C durchbricht die
Caesium-Diffusionsfront die Partikelbeschichtung fur eine Mehrzahl
der GLE- und fur wenige GFB-(BISO-)Brennelemente, so daB der mittlere
R/B-Wert der GLE- und der maximale FR-(R/B-)Wert der GFB-BE die her-
stellungsbedingte BE-Kontamination ubersteigen.
Fur den Zeitraum Dezember 1974, V14, errechnen sich folgende Werte:
GLE-BE: RTB = 1,3-10~3 , FR = 2,3-10~4
GFB-BE: R/B = 5,4-10~4 , FR = 2,8 -10~4
max ' ' max
Im Falle des Sr-90 liegt,bedingt durch die schlechte Matrixdiffusion,
der maximale FR-Wert noch unter der Corekontamination. Mit Erreichen
von 950 C Gasaustrittstemperatur uberschreiten einige GK-BE, bei
975 °C U-, GO- und GLE-BE,lokal mit ihrem maximalen R/B-Wert die ei-
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gène BE-Kontamination.
Im Zeitraum von VI3 ergeben sich fur die GK-BE folgende Werte:
GK-BE: R7B
R/B
= 2,9-10~5, FR = 2,4-10"6
= 4,6-10~3, FR =1,1 -10"4
max max
Mit Hilfe der FR-(R/B-) Werte kann auch das Freisetzungsverhalten der
U- und T-BE wdhrend der in Kapitel 5.3.1 beschriebenen Wechselbe-
schickung naher gekennzeichnet werden.
Ursache ftir die Caesium- und Strontiumfreisetzung sind lokale Aus-
heizeffekte, an denen wenige U-, aber eine erhohte Anzahl T-BE betei-
ligt sind. Ein Durchbruch der Caesium-Diffusionsfront durch das CP
ist nicht erfolgt. Wie Tabelle 24 zeigt, liegen in dieser Période
aile FR-Werte unterhalb, die maximalen R/B-Werte beider Typen sowie








































Tab. 24: FR- und R/B-Werte in der Zeit der Wechselbeschickung
Nach Erreichen des Gleichgewichtscores (siehe Kapitel 5.1) zeigen die
mittleren FR-Werte ebenfalls ein Gleichgewicht-Freisetzungsverhalten,
das erst mit der Temperaturerhohung auf 950 C verdndert wird. Hier
wirkt der kontinuierliche Abzug stark abgebrannter Brennelemente
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ddmpfend auf die integrierte Freisetzungsrate.
Zusammenfassend ldBt sich aus den Verldufen ablesen, daB
- die BE-Kontamination die Hauptquelle der Kuhlgasaktivitdt
darstellt;
- lokale Ausheizeffekte die Freisetzung einzelner BE-Gruppen
stark anheben;
- bei einigen GK-BE auch die Caesium-Diffusion aus dem CP eine
Rolle spielt.
5.5 Die Freisetzungsrate und die akkumulierte Aktivitat
Die Freisetzungsrate und die spezifische Kuhlgasaktivitdt sind nach
Kapitel 3.3.1, Gleichung (10) uber die durchgesetzte Gasmenge und die
Lange des WB-Zeitschrittes miteinander verbunden, so daB deren zeit-
liche Verldufe einander dhnlich sind. Die Freisetzungsrate ist jedoch
im Gegensatz zur bisherigen Darstellung ein hdufig benutztes Mittel,
um das Freisetzungsverhalten des Reaktorcores zu beschreiben. In Ta-
belle 25 wurden deshalb den mittleren Gasaustrittstemperaturen 770,
850, 950 C sowie 975 C die entsprechenden Freisetzungsraten k fUr
eine thermische Leistung von 46 MW zugeordnet. Es handelt sich hier-
bei um Mittelwerte, die aus Abbrand-Umwdlzzustdnden gleicher Gasaus-
trittstemperatur, aber unterschiedlicher diffusiver Temperatur gebil-
det wurden.
Das Core hat einen mittleren Abbrand von etwa 10$ fima und eine mitt-
21 -21ère schnelle Dosis von ungefdhr 1 • 10 cm erreicht. Die mittlere
-4Corekontamination liegt bei etwa 5 • 10 . Die geklammerten Werte sind
Ergebnisse der SPAR-Rechnung mit dem Cs-137-Datensatz (a). Die Spalte
"Abweichung" (Abw.) gibt eine Vorstellung von der mittleren Schwan-
kungsbreite der Freisetzungsrate; dabei ist die verhâltnismaBig groBe
Abweichung fur T_. = 850 C eine Folge der Verdnderung der Freiset-






















































Tab. 25: Temperaturabhtingige Freisetzungsraten fur Cs-137 und Sr-90
Aus dem Vergleich der Werte von 950 C und 975 C ldBt sich eine Aus-
sage uber den EinfluB der mit etwa 2,5$ Ungenauigkeit bestimmbaren
Gasaustrittstemperatur auf die Freisetzungsrate bzw. KUhlgasaktivitdt
machen. Es errechnet sich eine Erhdhung etwa um den Faktor 2, wenn
die Mdglichkeit des CP-Bruches ausgeschlossen wird. Fur die VAMPYR-
Versuche ergibt sich daraus, daB zumindest fur T-. = 950 C MeBwert-
GA
schwankungen bis 100$ auf eine nicht exakt eingestellte Gasaustritts-
temperatur zuruckgefuhrt werden kdnnen.
Um eine Vorstellung Uber den Aufbau der Abbrand-Umwtilzzustànde im Ver-
lauf der entsprechenden Gasaustrittstemperaturen zu geben, werden in
der folgenden Tabelle 26 die im Core vorhandenen Partikelkonzepte
(Kapitel 3.1.5.2) zur Beschreibung des Coreaufbaues verwendet.
Danach besteht das Core zu 95$ aus Brennelementen mit HTI-BISO-Misch-
partikeln und nur zu 5% aus BE mit LTI-Partikeln. Betrachtet man da-
gegen die jeweiligen mittleren Freisetzungsanteile der Tabelle 27, so
verschiebt sich das Bild. Entsprechend den schlechten Diffusionseigen-
schaften der LTI-PyC-Schicht nimmt deren Freisetzungsanteil ab 950 C
Gasaustrittstemperatur stark zu. Die Mittelwerte der Tabelle 27 sind
fur beide Nuklide gultig, da sich die Freisetzungsanteile wahrend die-











































































Tab. 27: Freisetzungsanteile aus den verschiedenen Partikelkonzepten
In den beiden Abbildungen 34 und 35 wird abschlieBend fur Cs-137 und
Sr-90 die uber den gesamten Nachrechnungszeitraum akkumuliert freige-
setzte Aktivitat dargestellt. Die Verlaufe zeigen erneut, daB mit ge-
zielten Coreumstrukturierungen die Spaltproduktfreisetzung mittel- bis
langfristig verringert werden kann. Die Anhebung der mittleren Gasaus-
trittstemperatur auf 950 °C in WB 123 (Februar 1974) verdoppelt (Cs-137)
bzw. verdreifacht (Sr-90) die akkumulierte Aktivitat innerhalb eines
Betriebsjahres bis zur WB 143 (Marz 1975).
Wdhrend der sieben Nachrechnungsjahre wurden insgesamt etwa 14 (29) Ci
Cs-137 und 0,6 Ci Sr-90 freigesetzt. Wegen der nicht berucksichtigten
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Abb. 34: Verlauf der akkumulierten Cs-137-Aktivitdt
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Abb. 35: Verlauf der akkumulierten Sr-90-Aktivitat
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5.6 Die rdumliche Freisetzungsverteilung
In den vorausgegangenen Kapiteln wurde bei der Beurteilung der KUhl-
gasaktivitdt wiederholt auf die Bedeutung der rdumlichen Freisetzung
hingewiesen.
In Abbildung 36 und 37 sind die absoluten Cs-137-IC- und AC-KUhlgas-
aktivitdten sowie die anteiligen Sr-90-IC-, AC-Aktivitdtsbeitrdge ab-
gebildet. Bis zur WB 84 ist der Begriff IC mit dem Kanal 1 identisch,
anschlieBend umfaBt IC die Kanale 1 und 2.
Sehr deutlich zeigt sich, ohne darauf nochmals ndher einzugehen, der
EinfluB der Beschickungsstrategien auf das Freisetzungsverhalten. Die
anfdnglich hohe IC-Leistungsdichte in Verbindung mit der Ruckfuhrung
abgebrannter Brennelemente auf das IC (siehe Kapitel 3.4) verursachen
als Folge der Leistungsanhebung auf 38 MW einen sehr starken Freiset-
zungsanstieg. Das AC wird davon gar nicht (Cs-137) bzw. weniger stark
(Sr-90) betroffen. Der IC-Aktivitdtsanteil liegt in diesem Zeitraum
bei 35$ (Cs-137) bzw. 20$ (Sr-90). Die sich anschlieBende gezielte BE-
RUckfuhrung reduziert die IC-Freisetzung trotz steigender Gasaustritts-
temperaturen auf ein Minimum von wenigen Prozent (siehe Kapitel 5.3.6).
Mit der Wechselbeschickung (siehe Kapitel 5.3.6 und 5.4) steigt dieser
Anteil kurzfristig auf 75$ (Cs-137) bzw. 95$ (Sr-90) an; als Folge des
breiten Innencores und trotz 950 C bzw. 975 C Gasaustrittstemperatur
sinkt der IC-Anteil jedoch wiederum stark ab. Fur den Versuchszeitraum
der VAMPYR-Experimente V04 - V13 liegt der Kuhlgasaktivitdtsanteil des
IC im zeitlichen Mittel bei etwa 10$ (Cs-137) bzw. 5% (Sr-90), der des
AC entsprechend bei etwa 90$ bzw. 95$.
Eine feinere Unterscheidung der Freisetzungsanteile entsprechend den
einzelnen Kandlen des Rechenmodelles zeigt Tabelle 28.
Es liegt nun nahe, die Cs-137-Kuhlgasaktivitdt der duBeren Kanale den
MeBergebnissen gegenuberzustellen. Die Strontiumaktivitdt ist hierzu
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Tab. 28: Freisetzungsanteile der Kandle
Vergleicht man die Lage der Kanalgrenzen unter BerUcksichtigung ihrer
Verschiebung durch die Kuhlgasschlitze des Deckenreflektors /47/ mit
der Lage des VAMPYR-Ansaugrohres, so sieht man in Abbildung 38, daB




Abb. 38: Lage des VAMPYR-MeBrohres im Rechenmodell
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Die geometrische Lage des VAMPYR-MeBrohres bezlîglich der Kanaleintei-
lung im Rechenmodell ist jedoch nur eine notwendige Bedingung flir eine
sinnvolle Gegenliberstellung. Als hinreichend hingegen muB gelten, daB
das radiale Temperatur- und Stromungsprofil des aufsteigenden Klihlgas-
stromes weitgehend heterogen ist. In Kapitel 4.1.2 wurde auf Tempera-
turmessungen am AVR hingewiesen, die derartige Temperaturprofile zei-
gen. Entsprechende Stromungsprofilmessungen konnten hingegen nicht
durchgefuhrt werden, so daB die folgende Tabelle 29 von daher nur ei-
nen qualitativen Anhalt geben kann. Da mit den zugrunde gelegten Tem-
peraturverteilungen zwischen 50$ (Kanal 4 + 5 ) bis 90$ (AC) der Cs-137-
Kuhlgasaktivitdt aus den auBeren Corebereichen freigesetzt werden, ist





































































Tab. 29: Gegenuberstellung der Cs-137-VAMPYR- und SPAR-Kuhlgasaktivi-
tdten der àuBeren Corebereiche
Mit Ausnahme von V06 und Vil liegen aile Messungen zwischen den Kuhl-
gasaktivitdten des Kanals 5 und (4+5), was - einen reprdsentativen Da-
tensatz vorausgesetzt - auf ein ortliches Phdnomen hinweisen wurde.
Daruberhinaus werden die Schwankungen in den Messungen der drei 825- C-
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Versuche V08, V09 und VIO von dem Rechenprogramm mit den Kuhlgasakti-
vitdten der Kandle 5 und (4+5) in kleinerem AusmaB nachvollzogen, so
daB fur V09 die relativ hbchste, fur VIO die zweithochste und fur V08
die niedrigste Aktivitdt errechnet wird. Aile drei Versuche weisen eine
verhdltnismdfiig gleichmdBige Staubaktivitdt auf.
Die Stufung des Freisetzungsverlaufs wird durch einen entsprechenden























Ursache dieser Schwankungen sind kurzfristige Verdnderungen im Abbrand-
Umwdlzzustand, die z. B. durch Verschiebungen des AC-Anteils ruckgeflihr-
ter abgebrannter BE verursacht werden kbnnen.
Bei den zwei 850- C- bzw. 950- C-Versuchen lassen sich entsprechende
Analogien nicht feststellen, was moglicherweise auf den StaubeinfluB
zuruckzufuhren ist.
Es zeigt sich, daB ein lokaler Freisetzungseffekt zwar den Ergebnissen
der Rechnung nach mbglich, jedoch nicht schlussig zu beweisen ist.
5.7 Die Bedeutung der SPAR-Rechnung fUr Freisetzungsstudien
Mit den Resultaten der SPAR-Freisetzungsrechnung konnen nun die Ergeb-
nisse bereits durchgefiihrter bzw. kunftiger Konzeptstudien zum HTR-
Freisetzungsverhalten verlaBlicher beurteilt werden.
Zu diesem Zweck werden die temperaturabhdngigen Freisetzungsraten der
Tabelle 25 auf ein Vollastjahr und eine thermische Leistung von 3000 MW
extrapoliert und den Ergebnissen eines Konzeptvergleichs /48/ fUr ver-
schiedene HTR-Varianten (HTR-K, HHT, PNP) gegenubergestellt.
Fur den Konzeptvergleich wurde als Referenzbrennelement das THTR-BE
- no -
mit oxidischem HTI-BISO-Mischpartikel gewahlt, das in ahnlicher Ausle-
gung im AVR eingesetzt wurde. Der Zielabbrand liegt bei 10$ fima, die
21 _2
schnelle Dosis bei 4,5 • 10 cm . Die Kontamination der BE wurde auf
-42,5 • 10 festgelegt; in den aufgefiihrten Ergebnissen ist kein bestrah-
lungsbedingter CP-Bruch enthalten. Dièse Werte entsprechen somit ndhe-
rungsweise dem fur Tabelle 25 zugrunde gelegten Abbrand-Umwdlzzustand.
Wegen des unterschiedlichen Beschickungskonzeptes - Mehrfachdurchlauf
und OTTO-Prinzip - sind die fur das Freisetzungsverhalten wichtigen
EinfluBgroBen der Leistungs- und Temperaturverteilung nicht vergleich-
bar. Dennoch unterscheiden sich nach Tabelle 30 die extrapolierten
SPAR-Ergebnisse des Cs-137-Datensatzes (a) nicht wesentlich von denen






















Tab. 30: Cs-137-Corefreisetzung aus einem 3000-MW , -Kugelhaufenreaktor
Nach Kapitel 5.3.4 ist dieser Datensatz jedoch auBerst konservativ, so
daB die ebenfalls angeflihrten Corefreisetzungen des Datensatzes (b)
realistischer sind.
Die Gegenuberstellung der Sr-90-Corefreisetzungen ist weniger eindeu-
tig, auch wenn die Ergebnisse der Tabelle 31 eine zufriedenstellende
Àhnlichkeit zeigen. Sowohl die VAMPYR-Messungen als auch die SPAR-Rech-
nungen lassen eine Corefreisetzung <1 Ci/a bei 770 C Gasaustrittstem-
peratur erwarten. Eine Freisetzung kleiner 4 Ci/a fur 850 C erscheint
dagegen zu klein und kbnnte entsprechend dem Staubanfall ebenso um ei-
nen Faktor 2 ansteigen.
Der Grad des Staubanfalls in einem OTTO-Kreislauf ist jedoch schwer
- m -
vorhersehbar, da einerseits das Umwalzen des Kugelhaufens entfâllt und
das Fehlen des "Pellkartoffeleffektes" die Staubmenge stark vermindert.













Tab. 31: Sr-90-Corefreisetzung aus einem 3000-MW ,-Kugelhaufenreaktor
Aus dem Vergleich ergibt sich, dafi
- die Konzeptstudien sehr konservative Caesium-Freisetzungen
angeben,




Die am AVR uber ldngere Betriebszeiten mit dem VAMPYR-Loop gemessenen
Corefreisetzungen fester Spaltprodukte legen den Vergleich mit Resul-
taten einer realistischen Modellrechnung nahe.
Das zu diesem Zweck erstellte Spaltproduktfreisetzungsprogramm SPAR
errechnet fur die speziellen Randbedingungen eines Mehrfachdurchlauf-
Kugelhaufenreaktors (AVR, THTR-300) die Caesium- und Strontium-Core-
freisetzung unter Beachtung der tatsdchlich gefahrenen Betriebsbedin-
gungen. Es bietet sich damit erstmals die Mbglichkeit, ein bisher al-
lein an Bestrahlungsexperimenten erprobtes Rechenmodell sowie die ent-
sprechenden Spaltprodukt-Transportdaten auf ihre Anwendbarkeit bei der
Erfassung des betrieblichen HTR-Freisetzungsverhaltens zu uberprlifen.
Der Einsatzbereich des Programmes umfaBt sowohl die betriebsbegleiten-
de Nachrechnung als auch die kontrollierende Vorausberechnung der
Spaltproduktfreisetzung im Normalbetrieb. Daruberhinaus sind Freiset-
zungsabschdtzungen im Storfall moglich.
Die Glite des Rechenmodells ist hauptsdchlich aus dem Gleichlauf der
Verldufe von Modell- und MeBkurve abzulesen. Die Qualitdt der Daten-
sdtze, welche vor allem in Hinblick auf die Extrapolation fur groBe
HTR-Anlagen interessiert, ergibt sich aus dem Vergleich der absoluten
Werte.
Die Rechnungen fur Cs-137 wurden mit zwei Datensdtzen durchgefuhrt. Mit
deren Ergebnissen konnte sowohl der temperaturabhdngige als auch der
betriebszeitliche Verlauf der MeBkurve verifiziert werden, so daB die
Richtigkeit des Rechenmodells bestdtigt wurde. Aus dem Gleichlauf er-
gibt sich weiterhin, daB die Caesiumaktivitdt hauptsdchlich diffusi-
ven Charakter hat und die staubgebundenen Aktivitdten nur eine unter-
geordnete Rolle spielen.
In ihren absoluten Werten lag der auch bei Konzeptstudien verwendete
Datensatz im Mittel um einen Faktor 7 liber den MeBwerten, wdhrend der
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zweite Datensatz mit einem mittleren Verhdltnis Rechnung/Messung von
etwa 4 eine realistische Grundlage fur Cs-137-Freisetzungsrechnungen
darstellt. Daraus folgt, daB die bisher in Konzeptstudien angegebenen
Cs-137-Aktivitdten um einen Faktor 2 zu hoch liegen.
Im Gegensatz dazu deuten die Sr-90-Messungen auf einen starken Ein-
fluB des Staubes beim Strontiumtransport hin. Dies ldBt sich unter
anderem aus dem weniger eindeutigen Gleichlauf zwischen Rechnung und
Messung ablesen.
In der Regel liegen die errechneten Sr-90-Aktivitdten unter denen der
Messungen. Nur in zwei Versuchen mit relativ geringen Staubaktivitdten,
d.h. einem hohen atomaren Kuhlgasaktivitdtsanteil, lagen die errechne-
ten Aktivitdten knapp uber den MeBwerten. Die Nachrechnung bestdtigt
den Eindruck, daB auf die Erfassung des Strontiumtransportes durch
Staub nicht verzichtet werden kann. Fur die Fdlle eines geringen Staub-
anteils ist eine gute Ubereinstimmung festzustellen.
Die wenigen mit diesem Strontium-Datensatz bisher durchgeflihrten Frei-
setzungsrechnungen fur groBe HTR-Anlagen geben somit die untere Grenze
der zu erwartenden Strontiumaktivitdt an.
Die Zusammensetzung und Struktur des jeweiligen Abbrand-Umwdlzzustandes
haben einen entscheidenen EinfluB auf die absolute Hbhe der freigesetz-
ten Coreaktivitdt. Fur kunftige Leistungsreaktoren mit Mehrfachdurch-
laufbeschickung sollte deshalb die Beschickungsstrategie auch unter dem
Gesichtspunkt der Spaltproduktfreisetzung optimiert werden. Zur Ent-
wicklung derartiger Beschickungsstrategien kdnnten sich Rechenprogramme
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NACHWORT
Wdhrend der Erstellung dieser Arbeit wurde eine Reihe bisher ge-
brauchlicher MaBeinheiten durch neue, aus dem internationalen Ein-
heiten-System (SI) stammende Einheiten ersetzt.
Die hier verwendeten Einheiten folgen in der Regel den im "Gesetz
uber Einheiten im MaBwesen" festgelegten Normen.
Im Falle der Einheit der Aktivierungsenergie (cal) und der Radio-
aktivitat (Ci) wurde jedoch von einer Anpassung an die neue Norm
(J, 1/s) abgesehen, da der Vergleich mit den bisher gebrauchlichen
Werten unnbtig erschwert worden wdre.
Fur dièse Falle gilt folgende Umrechnung:
1 cal = 4,1868 J,
1 Ci = 3,7-1010 1/s * 3,7-1010 Bq.
